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Referat
Die Arbeit befaßt sich mit Untersuchungen der Schwingungsdynamik von ZnMgEr/Ho/Y
Quasikristallen vom Frank–Kasper–Typ mittels thermischer Neutronen. Neben diesen wer-
den auch Untersuchungen der magnetischen Eigenschaften durch Neutronenstreuung an
denselben Proben durchgefu¨hrt. Die seltenen Erden Er und Ho machen die Untersuchung
magnetischer Eigenschaften sehr interessant, weil die 4f - Elektronen der seltenen Erden
tief innerhalb des Ions liegen, so daß sie vom Einbau des Ions in einem Kristall im wesent-
lichen unbeeinflußt bleiben. Am Anfang stellt die Arbeit die Charakterisierungsergebnisse
der Proben durch das Elektronenmikroskop, die Ro¨ntgenbeugung und das Lichtmikroskop
vor. Die Untersuchungen der magnetischen Eigenschaften werden sowohl mit Hilfe unela-
stischer Neutronenstreuexperimente als auch mit Suszeptibilita¨tsmessungen durchgefu¨hrt.
Bei den magnetischen Neutronenstreuexperimenten werden kalte Neutronen verwendet.
Die Suszeptibilita¨tsmessungen werden mit einem Vibrationsmagnetometer und einer Fara-
daywaage gemacht. Bei den Untersuchungen der Schwingungsdynamik werden thermische
Neutronen verwendet. Die erhaltenen Ergebnisse der atomaren Schwingungsdynamik wer-
den mittels des dynamischen Strukturfaktors, den Dispersionsrelationen und den verallge-
meinerten Zustandsdichten dargestellt. Erga¨nzend zu den experimentellen Arbeiten werden
die verallgemeinerten Zustandsdichten, insbesondere fu¨r die ZnMgY–Zustandsdichte, mit
Modellrechnungen verglichen, um Informationen u¨ber die partiellen Zustandsdichten und
die lokalen Beitra¨ge jedes Atoms zu gewinnen.
Schlagworte
Ro¨ntgenbeugung, Elektronenmikroskop, Faradaywaage, Frank–Kasper–Typ, unelastische
Neutronenstreuung, thermische Neutronen, kalte Neutronen, Neutronenbeugung, Suszepti-
bilita¨t, Modellrechnung.
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Kapitel 1
Einleitung
Im Jahr 1984 vero¨ffentlichten D. Shechtman und Mitarbeiter in einem Artikel Messungen ei-
ner schnell abgeschreckten Probe einer AlMn Legierung, die einige Ko¨rner einer neuartigen
Phase enthielt [1], die in Beugungsuntersuchungen mit dem Elektronenmikroskop scharfe
Reflexe ikosaedrischer Symmetrie zeigten. Das Experiment erregte großes Aufsehen. Nach
den Vorstellungen der klassischen Kristallographie [2] ist die Ikosaedersymmetrie im drei-
dimensionalen Euklidischen Raum fu¨r einen Kristall verboten, weil sie im Widerspruch zur
Translationsinvarianz steht, von der man bis dahin glaubte, sie sei in jedem Kristall realisiert.
Shechtman und Mitarbeiter haben demnach eine Phase ohne Translationsinvarianz und mit
einer neuartigen Fernordnung gefunden. Die Gitter dieser Festko¨rper nennt man quasiperi-
odisch und nennt Kristalle mit quasiperiodischem Gitter kurz Quasikristalle.
Da die Quasikristalle inzwischen in der Kristallographie mit zu den Kristallen geza¨hlt wer-
den1, werden sie im Folgenden deshalb aperiodischen Kristalle genannt.
Nach dieser Entdeckung begann man mit umfangreichen Untersuchungen auf diesem Gebiet,
die sich folgenden, grundlegenden Fragen widmen:
 Stabilita¨t: unter welchen Umsta¨nden bilden sich Quasikristalle ? Welcher Mechanis-
mus stabilisiert die quasikristalline Struktur?
 Struktur: Wo sind die Atome ? Wie ist die atomare Struktur, die die neuartigen Beu-
gungsbilder ergibt? Handelt es sich vielleicht nur um einen komplizierten Zwillings-
kristall oder um die Verzwilligung von Mikrokristallen?
1 Nach die
”
International Union of Crystallography“, 1991.
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 Eigenschaften: Wie wirkt sich die quasiperiodische Anordnung von Atomen auf die
mechanischen, elektronischen und Transporteigenschaften aus ?
Es wird allgemein akzeptiert, daß die Quasikristalle mit ihrer hochgeordneten, nichtperiodi-
schen Struktur neben den beiden bis dahin bekannten Festko¨rperzusta¨nden, den geordneten
periodischen Kristallen und den ungeordneten amorphen Systemen, eine dritte Form fester
Materie darstellen. Aber trotz der bisherigen Quasikristallforschung und deren Konzepte
ist es nicht gelungen, ein Strukturmodell zu schaffen, das alle Aspekte der quasikristallinen
Phasen erkla¨ren kann. Solch eine Theorie mu¨ßte auch den ¨Ubergang von quasikristallinen zu
eng verwandten kristallinen Strukturen (Approximanten) beschreiben, wie er im Experiment
beobachtet wird. Es gibt bis jetzt auch keine Untersuchungen, in denen zweifelsfrei und
detailliert alle Atompositionen einer Probe bestimmt worden sind.
Die Ikosaedersymmetrie ist die einzige, die in allen drei Dimensionen aperiodisch ist. Bei al-
len anderen Symmetrien gibt es mindestens in einer Richtung Translationsinvarianz. Nicht-
-ikosaedrische Quasikristalle bestehen meistens aus quasiperiodischen Ebenen, die in der
dritten Richtung periodisch aufeinander gestapelt sind. Senkrecht auf den Schichten steht
eine n–za¨hlige Drehachse, mit einem n, das eine aperiodische Symmetrie erzwingt. Die
ikosaedrische Gitterpunktgruppe ist die Gruppe der Drehoperationen, die einen Ikosaeder
in sich selber u¨berfu¨hren. Ein Ikosaeder besitzt 6 fu¨nfza¨hlige, 10 dreiza¨hlige sowie 15
zweiza¨hlige Symmetrieachsen. Sa¨mtliche Gruppenelemente lassen sich durch zwei Genera-
toren erzeugen, na¨mlich durch eine 2 
5
Drehung G
5
um eine fu¨nfza¨hlige Achse und eine 2
3
Drehung G
3
um eine dreiza¨hlige Achse. Aus den beiden Generatoren (G
5
nach G
3
) ergibt
sich eine -Drehung um eine zweiza¨hlige Symmetrieachse des Ikosaeders.
Neben den ikosaedrischen, kennt man inzwischen auch dodeka–, deka– okta– und penta-
gonale Quasikristalle mit entsprechend zwo¨lf–, zehn– acht– bzw. fu¨nf–za¨hligen Symme-
trieachsen. Man findet sie in einer Vielzahl von bina¨ren und terna¨ren Metallegierungen;
die Hauptkomponente ist dabei sehr oft Aluminium; die anderen Elemente sind ein oder
zwei ¨Ubergangsmetalle. Einen guten ¨Uberblick u¨ber diese entdeckten Quasikristalle bietet
ein Artikel von Steurer [3]. Die dekagonale Phase z.B. wurde 1985 von Bendersky [4] im
System AlMn gefunden.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden Untersuchungen der Schwingungsdynamik von ZnMgHo/Er–
und ZnMgY–Quasikristallen mittels thermischer Neutronen durchgefu¨hrt. Die Untersuchun-
gen der magnetischen Eigenschafen an ZnMgHo–Proben wurden mit kalten Neutronen
gemacht. Magnetische Neutronenexperimente wurden bisher selten gemacht, weil Quasikri-
stalle mit seltenen Erden bisher fehlten. Erst 1993 wurde von Luo [5] ein neues Legierungs-
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system von ikosaedrischen Quasikristallen mit seltenen Erden entdeckt. Das Besondere an
diesem System von Quasikristallen ist, daß sie im Gegensatz zu den vorherigen ikosaedri-
schen Quasikristallen nicht auf Al basieren, sondern auf Zn, und daß sie seltene Erden an-
stelle der ¨Ubergangsmetalle enthalten, die zu lokalisierten magnetischen Momenten fu¨hren.
Deshalb machen sie die magnetischen Untersuchungen besonders interessant (s. Kapitel 3).
Weitere Untersuchungen zum Magnetismus dieser Proben wurden im Rahmen dieser Arbeit
u¨ber die Suszeptibilita¨tmessung gemacht (s. Kapitel 4).
Der Grund fu¨r die Wahl dieser Proben liegt darin, daß in den seltenen Erden die fu¨r den
Magnetismus verantwortliche 4f–Schale tief in den Elektronenniveaus liegt, unter der 5s–
und der 5p–Schale, so daß sie durch das Einbinden der Ionen in den Festko¨rper kaum
vera¨ndert wird, sondern ihre atomaren Eigenschaften beha¨lt, wa¨hrend in den Ionen der
¨Ubergangsmetalle die fu¨r den Paramagnetismus verantwortliche 3d–Schale die a¨ußerste
Schale ist. Die 3d–Schale spu¨rt das stark inhomogene elektrische Feld, das von den Nachbar–
ionen ausgeht. Dieses inhomogene elektrische Feld wird kristallelektrisches Feld oder kurz
Kristallfeld genannt. Die Wechselwirkung der paramagnetischen Ionen mit dem Kristallfeld
ruft in erster Linie zwei Effekte hervor: Einmal wird die Kopplung zwischen dem L und dem
S-Vektor weitgehend aufgehoben , so daß die Zusta¨nde keine bestimmten J–Werte mehr
besitzen, und zum anderen kann die Entartung der 2L+ 1 Unterniveaus, die zu einem gege-
benen L geho¨ren, durch das Kristallfeld aufgehoben werden. Diese Aufspaltung vermindert
den Beitrag der Bahnbewegung zum magnetischen Moment.
Zum besseren Versta¨ndnis der thermodynamischen Eigenschaften muß die atomare Dyna-
mik untersucht werden. Eine herausragende Rolle spielt dabei der dynamische Strukturfaktor
und die verallgemeinerte Zustandsdichte. Diese werden meistens durch unelastische Streu-
ung von Neutronen mit Emission oder Absorption eines Schwingungsquantes experimentell
bestimmt: Aus der Detektorposition (Winkelabha¨ngigkeit) und dem Energieu¨bertrag (Ener-
gieabha¨ngigkeit) der gestreuten Neutronen kann man durch Messen der Zahl der einfallen-
den und gestreuten Neutronen den Doppelt–Differentiellen Wirkungsquerschnitt DDWQ
bestimmen, aus dem man den dynamischen Strukturfaktor und auch die verallgemeinerte
Zustandsdichte berechnen kann (s. Kapitel 5 und 6).
Die technische Anwendung von Quasikristallen ist noch in den Anfa¨ngen. So werden die
Quasikristalle wegen ihrer guten Korrosiosbesta¨ndigkeit, ihrem niedrigen Reibungskoeffizi-
ent und dem gu¨nstigen Benetzungsverhalten z.B. zur Oberfla¨chenbeschichtung verwendet.
Die Kenntnis der Eigenschaften von Quasikristallen ist also sowohl von fundamentaler als
auch von praktischer Bedeutung.
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Die Arbeit gliedert sich in folgende Teile:
 Im Kapitel 2 wird die Charakterisierung der Proben durch das Elektronenmikroskop,
die Ro¨ntgenbeugung und das Lichtmikroskop beschrieben.
 In Kapitel 3 folgt die Darstellung der magnetischen Untersuchungen durch die unela-
stische Neutronenstreuung. Danach werden im Kapitel 4 die Ergebnisse der Suszep-
tibilita¨tsmessungen dargestellt. Bei hohen Temperaturen wurde fu¨r diese Aufgabe im
Rahmen dieser Arbeit ein Hochtemperaturmagnetometer modernisiert und verwendet.
Bei tiefen Temperaturen wurde ein Vibrationsmagnetometer benutzt.
 In Kapitel 5 folgt die Untersuchung und Auswertung der atomaren Dynamik der Pro-
ben. Die Diskussion an Hand der Modellierung der Zustandsdichte durch das
”
Feder-
modell“ erfolgt danach im Kapitel 6.
 Es werden anschließend im letzten Kapitel (Kapitel 7) einige physikalische Eigen-
schaften der Proben berechnet. Dabei muß beachtet werden, daß nur der Schwingungs-
beitrag zu sonst integralen Gro¨ßen bestimmt wird.
Kapitel 2
Proben–Charakterisierung
2.1 Einfu¨hrung
Die ZnMgHo/Er/Y–Probe wurde von Dr. Sterzel aus der Gruppe von Professor Assmus in
Frankfurt hergestellt. Dabei wurden mo¨glichst reine Elemente (Zn, Mg, Er, Ho, Y) ver-
wendet (nach Mo¨glichkeit 4N). Diese wurden in der erforderlichen Zusammensetzung von
Zn
61:4
Mg
27:7
Er
11:0
, Zn
65:5
Mg
22:9
Ho
11:6
und Zn
63:0
Mg
26:3
Y
10:7
durch Aufschmelzen herge-
stellt und danach lange Zeit getempert. Als erster Schritt danach ist die Strukturcharak-
terisierung erforderlich, die von Dr. Sterzel und von uns, sowohl durch Untersuchung am
Elektronenmikroskop als auch durch Ro¨ntgen– und Neutronendiffraktion gemacht wurde.
2.2 Strukturcharakterisierung
2.2.1 Charakterisierung mit Elektronenbeugung und Elektronenmi-
kroskopie
Fu¨r die Strukturcharakterisierung wird sowohl Elektronenbeugung als auch die Elektronen-
mikroskopie verwendet. Fu¨r die Untersuchungen mit dem Elektronenmikroskop muß aus
der Probe eine sehr du¨nne Schicht pra¨pariert werden, um eine gute Durchstrahlbarkeit zu
gewa¨hrleisten. Nach Ablo¨sen der Schicht von NaCl in destilliertem Wasser wurde diese auf
eine Elektronenbeugungs–Blende aufgebracht und die Struktur untersucht1.
Abbildung 2.1 zeigt die Elektronen–Beugungsdiagramme der ZnMgEr–Probe. Man erkennt
die ikosaedrische Struktur aus den zugeho¨rigen zwei- und fu¨nfza¨hligen Symmetrien.
1 Hierbei herzlichen Dank an Herrn Aris Kounis fu¨r seine Hilfe
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Abbildung 2.1: Beugungsaufnahme der ZnMgEr–Probe entlang einer zwei– (links) und einer
fu¨nfza¨hligen Symmetrieachse (rechts).
Mit demselben Verfahren wurde die ZnMgHo–Probe pra¨pariert und mit dem Elektronenmi-
Abbildung 2.2: links: Beugungsaufnahme der ZnMgHo–Probe entlang einer zweiza¨hligen Symme-
trieachse, rechts: Aufnahme mit dem Hochauflo¨sungsmikroskop, der rechte Ausschnitt ist die Beu-
gungsaufnahme entlang einer fu¨nfza¨hligen Symmetrieachse.
kroskop untersucht. Die Untersuchungen fu¨hrten zum gleichen Ergebnis wie bei ZnMgEr.
Um eine weitergehende Untersuchung der ZnMgHo–Probe zu machen, wurde zusa¨tzlich ein
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Bild mit dem Hochauflo¨sungsmikroskop entlang der fu¨nfza¨hligen Achse aufgenommen. In
dieser Aufnahme (rechts in Abb. 2.2) erkennt man leicht verschiedene Fu¨nfecke (Pentagone)
mit verschiedenen Gro¨ßen. Man sieht auch deutlich Ringe, die gleichma¨ßig verteilt sind. Sie
bilden die Cluster. Die Beugungsaufnahmen in Abbildung 2.1 und 2.2 zeigen, daß sowohl
fu¨r die ZnMgEr– als auch fu¨r die ZnMgHo–Probe die ikosaedrische quasikristalline Phase
vorliegt.
2.2.2 Charakterisierung mittels Ro¨ntgenbeugung
Um die Probe in einem gro¨ßeren Probenbereich zu charakterisieren, kann man die Ro¨ntgen-
diffraktometrie benutzen. Sie unterstu¨tzt die Elektronenmikroskopuntersuchungen und gibt
weitere Informationen. Die Beugungsexperimente wurden mit K

–Strahlung (K

=1.54
A˚) gemacht, die durch ein geeignetes Filter selektiert wurde. Abbildung 2.3 zeigt die
Ro¨ntgenbeugungsaufnahmen. Sie stimmen mit denen von Herrn Sterzel vero¨ffentlichten
sehr gut u¨berein [6]. Die Lage der intensiven Bragg–Reflexe wurde auch mit der Neu-
tronendiffraktometrie, insbesondere fu¨r die ZnMgY–Probe, u¨berpru¨ft. Ein Vergleich der
Ro¨ntgenaufnahme und der Neutronen Diffraktometrie an der ZnMgY-Probe ist im Anhang
A dargestellt.
Alle intensiven Bragg–Reflexe ko¨nnen nach dem Verfahren von Elser [7] entsprechend der
ikosaedrischen Symmetrie indiziert werden. Nach diesem Verfahren erkennt man sofort bei
allen Proben die beiden gro¨ßten Reflexe (211111) und (221001). Diese sind typisch fu¨r
eine ikosaedrische Phase [8]. In der ZnMgHo/Y–Probe gibt es keine deutlich Anzeichen
fu¨r Fremdphasen. Bei der ZnMgEr–Probe ist ein zusa¨tzlicher Peak zwischen den beiden
gro¨ßten Peaks der i–Phase zu erkennen, d.h. im Gegensatz zu den ZnMgHo/Y–Proben ist bei
der ZnMgEr–Probe eine Fremdphase vorhanden.
Um die Menge der Fremdphase abzuscha¨tzen, sind Untersuchungen mit dem Lichtmikro-
skop durchgefu¨hrt worden. Die Fremdphase la¨ßt sich deutlich als Flecken in Abbildung 2.4
erkennen.
Es handelt sich um die kristalline Zn
3
Mg
7
–Phase, die bei der Probenherstellung, wenn
die Elemente Zn und Mg dabei sind, sehr ha¨ufig auftritt [9]. Mo¨glicherweise hat bei der
ZnMgEr–Probe die Temperzeit nicht ausgereicht, um die bleibenden Anteile der kristalli-
nen Phase zu entfernen. Der Anteil dieser Fremdphase wurde in ZnMgEr–Probe auf etwa
4% gescha¨tzt. Daher ist ihr Einfluß auf die Spektren gering und wird im Folgenden ver-
nachla¨ssigt. Die quantitative Untersuchung der kristallinen Fremdphase in Quasikristallen
Kapitel 2. Proben–Charakterisierung 14
10.0 20.0 30.0 40.0 50.0 60.0 70.0 80.0
0
2e+03
4e+03
6e+03
8e+03
1e+04
1/2
(11
111
)
(11
000
0)
1/2
(33
311
1)
(21
111
1)
(22
100
1)
(22
210
0)
(31
111
1)
(33
200
2)
(33
310
1)
10.0 20.0 30.0 40.0 50.0 60.0 70.0 80.0
0
2e+03
4e+03
6e+03
8e+03
1e+04
1/2
(11
111
)
(11
000
0)
1/2
(33
311
1)
(21
111
1)
(22
100
1)
(22
210
0)
(31
111
1)
(33
200
2)
(33
310
1)
(33
311
1)
10.0 20.0 30.0 40.0 50.0 60.0 70.0 80.0
0
2e+03
4e+03
6e+03
8e+03
1e+04
1/2
(11
111
)
(11
000
0)
1/2
(33
311
1)
(21
111
1)
(22
100
1)
(22
210
0)
(31
111
1)
(33
200
2)
(33
310
1)
(33
311
1)
In
te
ns
ity
 (a
rb.
 un
its
)
In
te
ns
ity
 (a
rb.
 un
its
)
In
te
ns
ity
 (a
rb.
 un
its
)
ZnMgHo
ZnMgEr
ZnMgY
2θ/(pi/180) rad
Abbildung 2.3: Ro¨ntgenaufnahmen der ZnMgY und ZnMgRE(RE=Ho,Er).
ist sehr wichtig, denn bei gro¨ßeren Beimischungen ko¨nnen sie die Meßergebnisse stark
beeinflussen [10].
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Abbildung 2.4: Lichtmikroskopaufnahme der ZnMgEr–Probe
2.3 Weitere Charakterisierung der Proben
Die quasikristalline i–Phase teilt sich in zwei Typen, die sich durch die Art der Cluster un-
terscheiden. Die Bergman Cluster im Fall des Frank–Kasper–Typs und mehr oder weniger
vollsta¨ndige Mackay Ikosaeder im Fall des Mackay–Typs. Die beiden Typen lassen sich wie
folgt charakterisieren:
 Der Frank–Kasper–Typ z.B. ist durch eine Valenz–Elektronen–Konzentration (V EK)
gleich 2.1 (e/a) und einer Quasi-Gitter–Konstante a von etwa 0.52 (nm) zu charakteri-
sieren. Die Einheit (e/a) bedeutet
”
Valenzelektronen pro Atom“.
 Der Mackay–Typ la¨ßt sich von dem Frank–Kasper–Typ durch eine V EK von 1.75
(e/a) und einer Quasi–Gitter–Konstante a gleich 0.46 (nm) unterscheiden [11].
Aus der Ro¨ntgenmessung kann man a nach der Gleichung:
a =
13:008  d(211111)
2
(2.1)
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berechnen [7, 12].
Die V EK la¨ßt sich durch die partielle V EK
i
aller Atome i und ihrer Konzentration  be-
rechnen. Tabelle 2.1 faßt die fu¨r unsere Probe berechnete V EK und a zusammen.
Zn
63:0
Mg
26:30
Y
10:70
Zn
65:50
Mg
22:90
Ho
11:60
Zn
61:40
Mg
27:70
Er
11:00
a[nm] 0.5189  0.005 0.5191  0.005 0.5191  0.005
V EK [e/a] 2.  0.01 2.  0.01 2.  0.01
Tabelle 2.1: Valenz–Elektronen–Konzentration und Quasi–Gitter–Konstante von der ZnMgY und
ZnMgRE(RE=Ho,Er)–Proben.
Die berechneten Parameter zeigen eine sehr gute ¨Ubereinstimmung mit denjenigen des
Frank–Kasper–Typs. Es liegt also die Frank–Kasper ikosaedrische quasikristalline Struktur
vor. Die neue Erkenntnis besteht darin, daß ikosaedrische Quasikristalle des Frank–Kasper
Typs eine sta¨rkere Strukturierung der Zustandsdichten in Ba¨nder zeigen, als die bisher
untersuchten ikosaedrischen AlTM–Quasikristalle (TM= ¨Ubergangsmetalle). Außerdem
zeigen die Ro¨ntgenaufnahmen zwei deutliche Peaks 1/2(111111) und 1/2(333111). Diese
Peaks wurden 1994 in der Arbeit von Tsai und Mitarbeiter beschrieben [13]. Sie zeigen die
fla¨chenzentrierte i–Phase an. Es handelt sich also in dieser Arbeit um die fla¨chenzentrierte
ikosaedrische quasikristalline Phase.
Kapitel 3
Magnetische Neutronenstreuung
3.1 Einfu¨hrung
In Kapitel 2 wurde gezeigt, daß es sich in dieser Arbeit um fla¨chenzentrierte ikosaedrische
Proben vom Frank–Kasper–Typ handelt. Ein Teil dieser Arbeit befaßt sich mit der Untersu-
chung der magnetischen Eigenschaften dieser Proben. Fu¨r diese Aufgabe wurde sowohl die
magnetische Neutronenstreuung als auch Suszeptibilita¨tsmessungen eingesetzt.
Die Ergebnisse der unelastischen magnetischen Neutronenstreuexperimente und deren Inter-
pretation durch Modellrechnung sind Gegenstand dieses Kapitels; im anschließenden Kapitel
werden die Ergebnisse der Suszeptibilita¨tsmessungen dargestellt und diskutiert.
Ein besonderer Vorteil der Neutronen ist ihre Wechselwirkung sowohl mit dem Kernpotential
als auch mit dem magnetischen Moment der Elektronenhu¨lle. Das magnetische Moment des
Neutrons wechselwirkt mit dem magnetischen Moment der ungepaarten Elektronen. Neu-
tronenbeugung an einer magnetischen Probe erlaubt die Bestimmung der atomaren magne-
tischen Struktur. Daru¨berhinaus kann ein Neutron an der magnetischen Struktur unelastisch
gestreut werden, entweder an den fluktuierenden Spins oder mit der Erzeugung oder Ver-
nichtung eines Magnons (Spinwelle).
Fu¨r das magnetische Neutronenstreuexperiment wurde die Zn
65:5
Mg
22:9
Ho
11:6
–Probe ver-
wendet. Bisher wurden nur wenige solcher Messungen durchgefu¨hrt, weil Quasikristalle
mit seltenen Erden erst 1993 von Luo und Mitarbeiter [5] entdeckt wurden. Vorher wur-
den die magnetischen Eigenschaften von Quasikristallen mit ¨Ubergangsmetallionen wie Mn
untersucht. Die Ergebnisse haben gezeigt, daß nur ein Teil der Mn–Atome ein magneti-
sches Moment tragen [14, 15]. Die Ionen der seltenen Erden weisen einander sehr a¨hnliche
chemische Eigenschaften auf. Außerdem machen sie die Untersuchung magnetischer Eigen-
17
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schaften sehr interessant, weil die 4f–Elektronen einer seltenen Erde tief innerhalb des Ions
liegen, so daß sie von dem Einbau des Ions in einem Kristall im wesentlichen unbeeinflußt
bleiben1. Der Einbau seltener Erden liefert also eine perfekte Sonde fu¨r magnetische Neu-
tronenstreuexperimente an lokalisierten magnetischen Momenten.
3.2 Meßprinzip
Die magnetischen Neutronenstreuexperimente wurden am Flugzeitspektrometer (NEAT) am
Forschungsreaktor des Hahn–Meitner Instituts in Berlin durchgefu¨hrt. Ein ¨Uberblick u¨ber
den Meßplatz (V3) im HMI (Berlin) illustriert die Abbildung 3.1.
Abbildung 3.1: ¨Uberblick u¨ber der Meßplatz (V3) in HMI Berlin.
Fu¨r diese Experimente wurden kalte Neutronen verwendet, die nach der Uranspaltung in
flu¨ssigem Wasserstoff moderiert wurden. Die Geschwindigkeitsverteilung der moderierten
Neutronen folgt im wesentlichen einem Maxwellspektrum bei der entsprechenden Moder-
-atortemperatur. Der so moderierte und kontinuierliche Neutronenstrahl fliegt durch sieben
Chopper, die den Strahlweg in periodischer Folge nur fu¨r einen kurzen Moment o¨ffnen und
dadurch einen Neutronenpuls mit einer Energie (monochromatischen Neutronenpuls) aus
dem Maxwellspektrum fu¨r das Experiment herausschneiden. Nach einer mo¨glichst kurzen
Flugstrecke treffen die Neutronenimpulse dann auf die Probe und werden dort entsprechend
1 siehe Einleitung.
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der Streufunktion des Probenmaterials gestreut, wobei einige durch Energieaustausch in ei-
nem unelastischen Prozeß in der Probe ihre kinetische Energie und damit ihre Geschwin-
digkeit a¨ndern. Nach der Streuung in verschiedene Richtungen durchlaufen die Neutronen
die Flugstrecke zwischen Probe und dem jeweils in der Richtung platzierten Detektor. Die
zuru¨ckzulegende Flugstrecke ist fu¨r alle Detektoren gleich. Die elastisch gestreuten Neutro-
nen erreichen die Detektoren ohne Energieverlust, die unelastischen gestreuten werden ent-
sprechend fru¨her (Energiegewinn des Neutrons) oder spa¨ter (Energieverlust des Neutrons)
im Detektorspektrum registriert. Das Signal wird gema¨ß der Flugzeit des Neutrons und des
Detektorwinkels in das entsprechende Spektrum eingeordnet. Das Zeitspektrum besteht da-
mit aus einem Histogramm mit 512 Kana¨len, die jeweils eine Breite von ca. 10 s haben. Ein
Monitor im direkten Strahl dient zur Normierung der Detektorspektren auf den einfallenden
Neutronenfluß.
3.3 Durchfu¨hrung der Messungen
Um die magnetischen Messungen interpretieren zu ko¨nnen, ist die Temperaturvariation in
einem gro¨ßeren Niedertemperaturbereich von ausschlaggebender Bedeutung. Bei abneh-
mender Temperatur nimmt die Phononenanregung ab, wa¨hrend die Spinkorrelation wa¨chst.
Außerdem ist die gestreute magnetische Intensita¨t bei einem Neutronenexperiment propor-
tional zum magnetischen Formfaktor F (Q). Gleichung 3.1 illustriert diese Proportiona-
lita¨t [16].
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F (Q) :ist der magnetische Formfaktor,

j
(T ) : ist die Besetzungszahl des Zustnandes j,
J : ist der Gesamtdrehimpuls ,
< ijJ jj > bezeichnet die Weckselwirkung zwischen den Zusta¨nden i und j .
Wichtig ist in dieser Gleichung der Formfaktor, der bei steigendem Impulsu¨bertrag ~Q
(bzw. Streuwinkel) deutlich abfa¨llt. Daher ist es sinnvoll, das magnetische Neutronenstreu-
experiment bei kleinen Q–Werten durchzufu¨hren. Der erfaßte Q–Bereich, dargestellt in den
dimensionslosen Impuls– und Energieu¨bertra¨gen  und , ergibt sich durch die folgende
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Die Herleitung und Darstellung der Gleichung 3.2 ist im Anhang B zu finden. Sie definiert
den kinetischen Bereich, der von der Messung erfaßt wird.
Da kleine einfallende Energien kleine Q–Werte ergeben (s. Anhang B), ist es sinnvoll, die
magnetische Neutronenstreuung bei kleinen einfallenden Energien durchzufu¨hren. Deshalb
wurde eine Neutronenenergie von 7 meV gewa¨hlt. Außerdem wurden die Messungen fu¨r
Zn
65:5
Mg
22:9
Ho
11:6
bei 1.6, 8, und 25 K durchgefu¨hrt, weil man bei tiefen Temperaturen
die magnetische Streuung leichter von der Intensita¨t, die durch die Atomschwingungen ver-
ursacht wird, trennen kann2. Der genauere Grund fu¨r die Durchfu¨hrung der magnetischen
Neutronenstreuung bei 1.6 K (also unterhalb 2 K) ist die ¨Uberpru¨fung der Aussage von
Charrier und Mitarbeiter [9]. Sie behaupten, daß es fu¨r die Ho enthaltenden Quasikristalle
unterhalb 2 K neben der kurzreichweitigen magnetischen Ordnung auch eine langreichwei-
tige geben soll. Wir werden sehen, daß es in Wirklichkeit keine langreichweitige, sondern
nur die kurzreichweitige magnetische Ordnung gibt.
Zur Korrektur der Daten und zu Kalibration des Spektrometers wurden zusa¨tzliche Messun-
gen mit dem leeren Probenbehalter (Leermessung) und mit Vanadium (Vanadiummessung)
durchgefu¨hrt. Um den Phononenbeitrag zum Spektrum bei diesen Temperaturen abscha¨tzen
zu ko¨nnen. wurden auch Messungen mit der ZnMgY–Probe bei 8 K durchgefu¨hrt, weil Y
ein den seltenen Erden sehr a¨hnliches Element ist und mit Zn und Mg auch dieselbe ikosa-
edrische Phase bildet, aber kein magnetisches Moment hat.
2 Herzlichen Dank an Dr. Lechner, der bei der Durchfu¨hrung der Messung im HMI geholfen hat.
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3.4 Meßergebnisse
Bei der Korrektur des Untergrundes und bei der Normierung der Spektren wurden die Leer–
und die Vanadiummessungen benutzt. Zur Auswertung der gemessenen Daten wurde jedes
einzelne Spektum analysiert, um defekte Detektoren eliminieren oder korrigieren zu ko¨nnen.
Die selektierten Spektren wurden danach in Gruppen von jeweils 4 Spektren zusammenge-
fasst, um die statistische Genauigkeit zu erho¨hen. Bei dem ¨Ubergang von S(,!) zu S(Q,!)
wurde ein Fit der S(Q,! = onst:)–Daten durchgefu¨hrt. Es wurden alle wichtigen Korrek-
turen (bis auf die Mehrfachstreuung) durchgefu¨hrt. In Abbildungen 3.2, 3.3, 3.4 und 3.5
sind die Ergebnisse dargestellt. Der Vergleich des unelastischen Bereiches dieser Messun-
gen in Abbildung 3.3 und der ZnMgY–Messungen in Abbildung 3.5 , die unter gleichen
Bedingungen wie bei der ZnMgHo–Probe durchgefu¨hrt wurden (d.h. T=8 K), zeigt eine
zusa¨tzliche unelastische Streuung bei der ZnMgHo–Probe, die die gesuchte magnetische
Streuung vom magnetischen Moment der Ho–Atome darstellt. Man erkennt sie auch in den
Abbildungen 3.2 und 3.4 bei 1.6 K und 25 K, wo sie als eine deutliche Schulter an den
Fu¨ßen der elastischen Peaks zu sehen ist.
Bei 1.6 K ist die magnetische Streuung in der ZnMgHo–Probe noch sta¨rker strukturiert.
Bei steigender Temperatur (25 K), verformt sich der unelastische Teil von S(Q,!) auf Grund
abnehmender Spinkorrelationen und zunehmender Spinfluktuationen, in der paramagneti-
schen Streuung, langsam.
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Abbildung 3.2: S
M
(Q;!) der ZnMgHo–Probe bei 1.6 K.
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Abbildung 3.3: S
M
(Q;!) der ZnMgHo–Probe bei 8 K.
−2
0
2
4 1
1.5
2
2.5
3
0
0.2
0.4
0.6
0.8
1
Q [1/Ang]
omega [meV]
S(
Q,
om
eg
a) 
[1/
me
V]
Abbildung 3.4: S
M
(Q;!) der ZnMgHo–Probe bei 25 K.
Aufgrund dieser Ergebnisse kann man feststellen, daß der u¨berwiegende Teil der magneti-
schen Anregungen auf einen Energiebereich von ca. 0.3 bis 6 meV beschra¨nkt ist.
Der Peak bei 6 meV, der in allen Messungen auftaucht, wurde durch den Probenhalter ver-
ursacht.
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Abbildung 3.5: S
M
(Q;!) der ZnMgY–Probe bei 8 K. Man beachte die Verkleinerung der Ordina-
tenskala im Vergleich zu den Abbildungen 3.2 bis 3.3 um einen Faktor 10.
Um die magnetischen Streuungen mehr im Detail diskutieren zu ko¨nnen, werden in Abbil-
dung 3.6 Schnitte durch den dynamischen Strukturfaktor bei Q=10 nm 1 bei allen Tempera-
turen dargestellt.
Diese Abbildung (Abb. 3.6) zeigt, daß nur bei der ZnMgHo–Probe zusa¨tzliche Intensita¨t
im unelastischen Bereich auftritt, wa¨hrend sie bei der ZnMgY–Probe nicht zu sehen ist.
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Abbildung 3.6: Schnitt bei Q=10 nm 1 der S
M
(Q;!).
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Abbildung 3.7: S(Q;!) bei verschiedenen Energiewerten.
Man kann daraus schließen, daß es sich bei der ZnMgHo–Probe um magnetische Streuung
handelt.
In Abbildung 3.7, bei 1.6 K, sind Schnitte durch den dynamischen Strukturfaktor bei festem
Energieu¨bertrag als Funktion von Q dargestellt. Man sieht eine Abnahme der Intensita¨t mit
wachsendem Energieu¨bertrag und einen leichten Abfall des Strukturfaktors mit steigenden
Q–Werten. Dieser Abfall wird durch den Abfall des magnetischen Formfaktors verursacht.
Eine deutliche ¨Ubersicht u¨ber das Verhalten der Intensita¨t der unelastischen magnetischen
Neutronenstreuung bei steigenden Q–Werten bei 1.6 K illustriert die Abbildung 3.8.
Man erkennt in dieser Abbildung (Abb. 3.8) einen Abfall der Intensita¨t bei steigenden
Q–Werten, weil der magnetische Formfaktor bei steigenden Q–Werten abfa¨llt. Diese Eigen-
schaft des Formfaktors wird im Kapitel 5 genutzt, um die magnetischen Anregungen von der
Phononenanregung zu trennen. Man erkennt auch, daß der Abfall der Intensita¨t in diesem
Bereich kleiner Q–Werte noch ziemlich schwach ist. Dies kommt daher, daß die seltenen
Erden (in diesem Fall Ho) aufgrund der starken Lokalisierung der 4–f-Elektronen im Bereich
niedriger und mittlerer Q–Werte erst eine geringe Abnahme zeigen, wa¨hrend der Formfaktor
fu¨r ¨Ubergangsmetallionen mit eher delokalisierten ungepaarten Elektronen einen steileren
Verlauf besitzen.
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Abbildung 3.8: Schnitte des magnetischen ZnMgHo–Strukturfaktors (1.6K) bei Q=11., 14. und 22.
nm 1.
3.5 Untersuchung der magnetischen Struktur
Die Untersuchung der magnetischen Struktur erfolgt durch den statischen Strukturfaktor
S(Q). Dabei wurde angenommen, daß die magnetische Streuung nur von der quasikristal-
linen Phase der Probe verursacht wurde. Diese Annahme basiert auf der Tatsache, daß die
Zn
3
Mg
7
-kristalline Phase, die als Fremdphase auftreten ko¨nnte (s. Kapitel 2), keine seltenen
Erden entha¨lt und außerdem in der ZnMgHo Probe gema¨ß Abbildung 2.3 in nachweisbarer
Menge nicht vorhanden war. Daher ist ihr Einfluß auf die magnetische Streuung a¨ußerst ge-
ring und wird im folgenden deshalb nicht in Betracht gezogen. Um die magnetische Streu-
ung, die durch die seltenen Erden verursacht wurde, vom Beitrag der Atomschwingungen
abtrennen zu ko¨nnen, wurde sie durch Differenzbildung zweier Signale, die bei verschiede-
nen Temperaturen gemessen wurden, herausgearbeitet. Dadurch wird der Beitrag der Atom-
schwingungen subtrahiert und es bleibt nur das magnetische Signal. Das gleiche Verfahren
wurde fru¨her von B. Charrier [9] verwendet. Das Ergebnis stellt die Abbildung 3.9 dar.
Man erkennt sofort, daß die zwei Differenzen einen gleichen Verlauf haben. Sie zeigen keine
Bragg–Peaks, d.h. es gibt keine langreichweitige magnetische Ordnung, sondern nur breite
Verteilungen, die fu¨r eine kurzreichweitige magnetische Ordnung sprechen. Dieses Ergeb-
nis steht im Widerspruch zu den Ergebnissen, die von B. Charrier und Mitarbeiter [9] 1997
vero¨ffentlicht wurden. Dort wurde angegeben, daß es fu¨r die Ho enthaltenden Quasikristalle
unterhalb 2K neben der kurzreichweitigen magnetischen Ordnung auch eine langreichwei-
tige geben solle. Diese Behauptung motivierte uns zu unseren Messungen mit einer Ho-
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Abbildung 3.9: Differenz der u¨ber dem Energieu¨bertrag aufintegrierten Spektren gemessen bei ver-
schiedenen Temperaturen
Quasikristall Probe unterhalb 2K.
Zu den selben Ergebnissen wie wir kommen auch Sato und Mitarbeiter [10, 17], die aber
zusa¨tzlich noch nachweisen, daß die von Charrier und Mitarbeiter beobachtete langreich-
weitige Ordnung durch eine periodisch kristalline Fremdphase verursacht wurde.
3.6 Auswertung der Daten
Um die magnetische Streuung weiterhin zu analysieren, mu¨ssen die Daten mit einem Mo-
dell verglichen werden. Die Modellierung der Daten wird nur im Bereich zwischen ca. 0.3
meV und 6 meV durchgefu¨hrt, weil unsere Spektren zeigen, daß der u¨berwiegende Teil der
magnetischen Anregungen in diesem Energiebereich stattfindet.
In dem hier benutzten Modell wird die Lebensdauer zwischen einem angeregten Zustand
und dem Grundzustand bestimmt. Die Fitfunktion dieses Modell haben wir wie folgt
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gewa¨hlt [18]:
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A ist die Amplitude,   ist die Linienbreite und ~!
0
ist die Anregungsenergie.
Allerdings zeigt diese Gleichung 3.3, die in B. Charriers Dissertation abgeleitet wird [19],
eine sehr vereinfachte Darstellung der magnetischen ¨Uberga¨nge, indem nur !
0
und -!
0
be-
trachtet werden, die sowohl eine Anregung als auch eine Relaxation des Systems beschrei-
ben. Dabei darf nicht u¨bersehen werden, daß in Wirklichkeit nicht nur zwei ¨Uberga¨nge
stattfinden, sondern zahlreiche ¨Uberga¨nge, die man durch einen effektiven Wert der Linien-
breite   beschreibt. Die Gleichung 3.3 zeigt auch, wie die Besetzungswahrscheinlichkeit
eines magnetischen ¨Uberganges von der Temperatur abha¨ngt.
Abbildung 3.10 zeigt ein Fitbeispiel der magnetischen Streuung. Dabei wurde der elastische
Peak ignoriert und nur die unelastische magnetische Streuung beru¨cksichtigt.
Mit diesem Modell wurden die Meßwerte bei allen Q–Werten und bei jeder Temperatur
angepaßt. Die Ergebnisse fu¨r T=1.6 K sind in der Abbildung 3.11 dargestellt.
−2 −1 0 1 2 3 4
E[meV]
−0.5
0.0
0.5
1.0
1.5
S(
E)
Fit  der unelastischen Streuung
Messwerte bei Q=12[1/nm]
Abbildung 3.10: Fitbeispiel des magnetischen Strukturfaktors der ZnMgHo–Probe bei Q = 12 mn 1
und T=1.6 K.
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Man sieht, daß bei allen Q–Werten die Anregungsenergien um einen Mittelwert ~!
0
streuen.
Auch die Linienbreite der magnetischen Streuung bleibt fast konstant. Die Amplitude da-
gegen fa¨llt ab. Dieser Abfall ist durch die Proportionalita¨t der magnetischen Intensita¨t zum
magnetischen Formfaktor zu erkla¨ren, der mit steigenden Q–Werten abfa¨llt. Die Ergebnisse
bei 8 K sehen a¨hnlich aus. Bei 25 K la¨ßt sich !
0
nicht signifikant aus den Daten ermitteln.
S(Q) wird im Wesentlichen durch die paramagnetische Streuung bestimmt.
Wenn wir nun die Ergebnisse bezu¨glich der Linienbreite bei verschiedenen Temperaturen
betrachten, sieht man aufgrund der gro¨ßer werdenden paramagnetischen Spinfluktuationen
mit steigender Temperatur einen deutlichen Anstieg der Linienbreite   mit steigender Tem-
peratur in Abbildung 3.12 bei allen hier erfaßten Q–Werten.
In dem Bereich von 7 bis 22 nm 1 bleibt die Linienbreite fu¨r jede Temperatur fast konstant.
In diesem Bereich kann man die Lebensdauer  eines angeregten Zustandes durch  
abscha¨tzen. Sie ergibt sich durch die Gleichung:
 =
~
 
(3.4)
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Abbildung 3.11: Fitergebnisse fu¨r T=1.6 K. Anmerkung: Die Amplitude ist A. Die Linienbreite ist
  die Anregungsenergie ist ~!
0
.
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Abbildung 3.12: Abha¨ngigkeit der Linienbreite von Q und Temperatur.
Bei 1.6 K (bzw. bei 8 und 25 K) bleibt   konstant um 0.6 (bzw. um 0.7 und um 1.0 meV).
Durch die Gleichung 3.4 ergibt sich also die Lebensdauer bei jeder Temperatur wie folgt:
Die Meßtemperatur Die Lebensdauer ( ).
1.6 K  = 1.137 10 12 sec.
8. K  = 0.920 10 12 sec.
25. K  = 0.658 10 12 sec.
Tabelle 3.1: Abha¨ngigkeit der Lebensdauer von der Temperatur
In Tabelle (3.1) ist zu erkennen, daß die Lebensdauer bei steigender Temperatur abfa¨llt. Der
Grund dafu¨r ist, daß der ¨Ubergang zwischen einem angeregten Zustand und dem Grundzu-
stand von der Temperatur beeinflußbar ist: Bei kleinen Temperaturen ist die Relaxation des
Systems langsamer, bei hohen Temperaturen dagegen schneller. Dabei darf nicht u¨bersehen
werden, daß in unserem einfachen Modell nur zwei ¨Uberga¨nge betrachtet wurden, wa¨hrend
in Wirklichkeit zahlreiche ¨Uberga¨nge stattfinden ko¨nnen.
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Kapitel 4
Messung der magnetischen
Suszeptibilita¨t in ZnMgEr/Ho
4.1 Einleitung
Im vorherigen Kapitel wurden die Untersuchungen der magnetischen Eigenschaften ikosa-
edrischer Quasikristalle, insbesondere der ZnMgHo–Probe, durch unelastische Neutronen-
streuung beschrieben. Dort wurde gezeigt, daß nur kurzreichweitige und keine langreichwei-
tigen Korrelationen existieren. Interessant ist es zu untersuchen, wie sich a¨ußere magnetische
Felder auf die magnetischen Momente auswirken. Zu diesem Zweck wurden Suszeptibi-
lita¨tsmessungen durchgefu¨hrt. Die Abha¨ngigkeit der Suszeptibilita¨t von der Temperatur ist
von besonderem Interesse, um feststellen zu ko¨nnen, ob es sich um eine para–, ferro– dia–
oder antiferromagnetische Probe handelt.
Meistens wird die paramagnetische oder diamagnetische Suszeptibilita¨t anhand der Kraft
gemessen, mit der eine Probe in ein inhomogenes Magnetfeld gezogen oder von ihm ab-
gestoßen wird. In der Praxis werden verschiedene Methoden verwendet. Eine von ihnen ist
die Faradaymethode, die auch in dieser Arbeit fu¨r die Suszeptibilita¨tsmessung bei ho¨heren
Temperaturen verwenden wurde.
4.2 Meßprinzip
Eine schematische und einfache Darstellung der entsprechenden Meßapparatur zeigt die
Abbildung 4.1. Wa¨hrend der Messung befindet sich die Probe in einer Ampulle in einem in-
homogenen Magnetfeld. Die durch dieses inhomogene Magnetfeld auf die Probe ausgeu¨bte
Kraft F wird durch eine Waage gemessen und aus ihr die Suszeptibilita¨t bestimmt. Um die
31
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Probe
Auflage der Waage
Polschuh2Polschuh1
x
y
z
Abbildung 4.1: Einfache Darstellung einer Anlage zur Messung der magnetischen Suszeptibilita¨t.
Gewichtskraft von der Kraft durch das Magnetfeld abzutrennen, wird das Gewicht der Probe
mit derselben Waage aber ohne Magnetfeld bestimmt. Der Einfluß des Probenbeha¨lters und
der Probenaufha¨ngung wird durch eine Leermessung eliminiert. Diese Methode la¨ßt sich
fu¨r absolute Messungen benutzen, wenn man das Gera¨t mit Hilfe von Metallen bekannter
Suszeptibilita¨t geeicht hat.
Wird ein Magnetfeld mit den Feldsta¨rkekomponenten H
x
, H
y
, H
z
im dreidimensionalen
Raum betrachtet, in dem sich die Probe des Volumens V und der magnetischen Suszeptibi-
lita¨t 
m
befindet, so ergibt sich die auf die Probe in x-Richtung wirkende Kraft zu:
F
x
= 
m
(H
x
dH
x
dx
+H
y
dH
y
dx
+H
z
dH
z
dx
)  
0
 V (4.1)
Die Polschuhe sind so konstruiert, daß das Produkt H
z

dH
z
dx
u¨ber den Probenbereich kon-
stant ist (siehe Abschnitt 4.6.1). Die Form der Polschuhe wurde nach einer Berechnung von
Garber, Henry und Hoeve (1960) gestaltet [20]. Danach ist H
y
= 0 und H
x
gegnu¨ber H
z
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vernachla¨ssigbar klein. Somit vereinfacht sich die Gleichung zu:
F
x
= 
m
 
0
 V H
z

dH
z
dx
(4.2)
Die gesuchte Suszeptibilita¨t ergibt sich dann zu:

m
=
F
x
H
z

dH
z
dx
 
0
 V
(4.3)
Dabei muß beachtet werden, daß 
m
dimensionlos ist, d.h. [
m
]=1.
Weil ha¨ufig die Suszeptibilita¨t in atomaren Einheiten (
mA
) angegeben wird, wurde in dieser
Arbeit diese Einheit verwendet. Der Zusammenhang zwischen dieser und der magnetischen
Suszeptibilita¨t 
m
la¨ßt sich durch die Gleichung:

mA
=

m

 A (4.4)
beschreiben.
Die Gleichung 4.3 la¨ßt sich also wie folgt umschreiben

mA
=
F
x
 A
H
z

dH
z
dx
 
0
m
(4.5)
mit:
m : ist die Masse der Probe,
 : ist die Dichte,
A :ist die atomare Masse,

mA
: ist die Atomsuzeptibilita¨t mit [
mA
]=1cm3g 1.
4.3 Meßapparatur
Der Aufbau der Meßapparatur ist in seiner Gesamtheit in Abbildung 4.2 ausfu¨hrlich dar-
gestellt. Diese Apparatur war von Herrn U. Hecht schon einmal aufgebaut worden, mußte
aber im Rahmen der Laborneugestaltungen abgebaut werden und in wesentlichen Punkten
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verbessert werden. Das war eine der drei Teilaufgaben dieses Projektes. Die im Rahmen die-
ser Arbeit vorgenommenen Erweiterungen, Modernisierungen und Vera¨nderungen werden
deshalb ausfu¨hrlicher beschrieben.
Durch große Empfindlichkeit bei kleinen Probenabmessungen ist diese Apparatur beson-
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Abbildung 4.2: Suszeptibilita¨tmeßplatz nach dem Faradayprinzip.
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ders fu¨r die Bestimmung der magnetischen Suszeptibilita¨ten von Dia- und Paramagnetika
bei hohen Temperaturen geeignet.
4.3.1 Waage
Die Kraftmessung wird mit einer elektronischen Mikrowaage (Sartorius) 1 vorgenommen. Es
handelt sich dabei um eine selbstta¨tig kompensierende Vakuummikrowaage, die aus einem
Steuerteil und einem Wa¨geteil besteht. Das Wa¨geverfahren basiert auf einem elektroma-
gnetischen Kompensationssystem. Die Kraft, die zur Auslenkung des Waagebalkens fu¨hren
wu¨rde, wird durch eine Kraft, die mit einem elektomagnetischen System (Spulensystem)
erzeugt wird, kompensiert. Die Stromaufnahme dieses Systems wird durch das Steuerteil
geregelt und angezeigt. Dieses Wa¨geverfahren hat zur Folge, daß die Probe wa¨hrend der
Krafteinwirkung ihre Lage im Magnetfeld nicht a¨ndert. Um eine schwingungsfreie Lage-
rung zu garantieren, ist die Waage auf einem Sa¨ulentisch montiert. Sie befindet sich 0.6 m
u¨ber der Polkernachse (siehe Abbildung 4.2). Die maximale Belastbarkeit der Waagebalkens
betra¨gt 3 g.
4.3.2 Die Vakuumanlage der Waage
Das Wa¨gesystem, bestehend aus Waagebalken und Spulensystem mit Aufha¨ngungen, ist im
Wa¨geteil in einem ro¨hrenfo¨rmigen Rezipienten untergebracht (siehe Abbildung 4.2). Die
ro¨hrenfo¨rmigen Rezipienten werden so auf die Flansche gesteckt, daß die Geha¨nge in den
Rohren zentriert sind. An den nach unten gerichteten Flanschen werden das Probenrohr aus
Quarzglas auf der Lastseite bzw. das Rohr fu¨r das Ausgleichsgewicht auf der Taraseite an-
gesteckt. Zwischen beiden Ro¨hren ist der Abzweig zu den Vakuumpumpen befestigt. Der
Druck wird u¨ber einen Sensor der Firma Balzers abgelesen. Durch die Kombination einer
Vorpumpe und einer Turbopumpe ist im Rezipienten ein Druck von 10 5 bis 10 6 mbar
erreichbar.
4.3.3 Polschuhform
Um eine Auswertbarkeit der Meßergebnisse nach Gleichung 4.3 zu gewa¨hrleisten und die
Empfindlichkeit der Apparatur zu vergro¨ßern, werden an den Feldverlauf folgende Forde-
rungen gestellt:
1 Sartorius Werke, Go¨ttingen, Elektronische Mikrowaage 4101.
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 u¨ber den Probenbereich konstantes Produkt H
z

dH
z
dx
,
 große Feldsta¨rkekomponente H
z
,
 großer Gradient dieser Komponente in x-Richtung dHz
dx
Von der Empfindlichkeit und Belastbarkeit der Kraftmeßeinrichtung (Waage) werden die
Gro¨ßenordnungen von Feldsta¨rke, Gradient des Feldes und Probenvolumen bestimmt. Das
Volumen der Probe bestimmt wiederum in entscheidendem Maß, wie konstant das Produkt
H
z

dH
z
dx
im Probenbereich ist. Sehr kleine Proben z.B. gewa¨hrleisten konstantes H
z

dH
z
dx
,
liegen aber bei der Messung von Dia- oder Paramagnetika unter der Empfindlichkeitsgrenze
des Wa¨gesystems, wenn nicht die Feldsta¨rke und deren Gradient groß genug sind. Große
Feldsta¨rke bzw. großer Gradient des Feldsta¨rkes verschlechtern aber die Homogenita¨t von
H
z

dH
z
dx
. Bei der Wahl der Polschuhform muß also eine Lo¨sung gefunden werden, die einen
Kompromiß zwischen den o.g. Forderungen realisiert.
Da eine mathematische Lo¨sung des Problems rein analytisch nicht mo¨glich ist, wurden von
M.Garber, W. G. Henry und H. G. Hoeve acht Modelle experimentell u¨berpru¨ft [20]. Sie
gingen dabei von einer Polschuhform aus, die im oberen Teil durch die Gleichung:
2z =
d
(ax + b)
0:5
(4.6)
beschrieben wird. a, b und d sind Konstanten, die unter den Voraussetzungen von Henry und
Hoeve [20] bestimmen werden ko¨nnen (siehe unten).
Die Abha¨ngigkeit der magnetischen Flußdichte (B) vom Probenort wird durch die Glei-
chung:
B = (ax+ b)
0:5 (4.7)
gegeben (mit y = z= 0).
Die Abha¨ngigkeit der magnetischen Flußdichte von dem Abstand (2z(x)) der Polschuhe
beschreibt die Gleichung:
B =
d
2z
(4.8)
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Wie vorher erwa¨hnt wurde die Form der Polschuhe nach einer Berechnung von Garber,
Henry und Hoeve (1960) gestaltet. Dabei wurde vorausgesetzt, daß die z-Komponente der
magnetischen Flußdichte im Bereich 0 mm  x  20 mm auf das Doppelte ansteigt und
daß die Spaltbreite bei x = 0 mm 2z = 50 mm betragen soll. Unter diesen Voraussetzungen
ergibt sich die Polschuhform wie folgt (siehe Vero¨ffentlichung [20]):
z
2
=
50 m
2
8  3 m
 1
 x
(4.9)
Die Polschuhe wurden so gefertigt, daß die durch 4.9 gegebene Form angena¨hert wird.
Da das Quarzrohr einen Durchmesser von ca. 50 mm hat, muß man einen gro¨ßeren Polschu-
habstand wa¨hlen. Durch Testmessung wurde gezeigt, daß bei gro¨ßeren Absta¨nden die Kraft
niedriger ist, aber dafu¨r ein breiterer x–Bereich existiert, in dem der Kalibrierungsfaktor
konstant ist. Bei kleineren Absta¨nden erha¨lt man dagegen gro¨ßere Kra¨fte und einen engeren
x–Bereich, in dem der Kalibrierungsfaktor konstant ist [20, 21].
In dieser Arbeit wurde 60 mm als kleinster Polabstand zwischen den Polschuhen gewa¨hlt.
Die leichte Erniedrigung der Kraft wurde durch die Mo¨glichkeit, gro¨ßere Probenmengen zu
messen, kompensiert.
Das Magnetfeld an den Polschuhen wird durch stromdurchflossene Spulen generiert. Am Ort
der Probe betra¨gt das Magnetfeld bei 10 A Spulenstrom 0.445 Tesla. Die Stromversorgung
erfolgt durch ein Gleichstromnetz (Stellgleichrichter SG65/30III). Der Spulenstrom wird
u¨ber ein Ampermeter in den Steuerrechner eingelesen.
Um die Probe in vertikaler Richtung im Magnetfeld justieren zu ko¨nnen, wurde ein Kathe-
tometer verwendet (siehe Abbildung 4.2). Es ist an einem rohrfo¨rmigen La¨ufer mit Nonius
montiert, der auf einem Rundstahl (Stativ) mit mm–Teilung in einem Bereich von 0.8 m
vertikal verschiebbar ist.
4.3.4 Der Ofen zur Probenheizung
Als Heizelemente wurden Kanthaldra¨hte (1 mm Durchmesser) verwendet. Die Stromversor-
gung des Kanthaldrahtes erfolgt u¨ber einen Eurothermregler mit einem Sparstelltrafo SST
250/10. Der Eurothermregler regelt die Heizgeschwindigkeit mit Hilfe eines Programmes.
Dieses Programm wurde von Herrn U. Hecht geschrieben und von mir an einen neuen Rech-
ner angepaßt sowie mit einer Graphikroutine ausgeru¨stet, so daß man wa¨hrend der Messung
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das Meßsignal beobachten und sofort stoppen kann, falls die Messung nicht wie beabsichtigt
verla¨uft.
Mit dieser Ofenkonstruktion erreicht man 1300K. Bei der Konstruktion muß beachtet wer-
den, daß der Ofenwiderstand gro¨ßer als 10 
 sein sollte, und auf keinen Fall Ferromagnetika
verwendet werden, weil auf diese im unteren Temperaturbereich im Magnetfeld Kra¨fte in
einer Gro¨ßenordnung wirken, die zur Zersto¨rung des Ofens fu¨hren wu¨rden.
4.4 Temperaturmessung
Die Messung der Probentemperatur erfolgt mit einem Pt–PtRh Thermoelement. Dieses ist in
einem Keramikstab befestigt, der in einen Durchfu¨hrungsschliff vakuumdicht eingegossen
ist (siehe Abbildung 4.2). Dieser Schliff wird von unten in das wassergeku¨hlte Gegenstu¨ck
am Probenrohr gesteckt. Dabei wird der Keramikstab durch eine Keramikscheibe im Pro-
benrohr zentriert und so eine Platzierung des Thermofu¨hlers in unmittelbarer Probenna¨he
gewa¨hrleistet.
Die Spitze des Thermoelements muß sehr nah an der Probe sein, damit man die Tempe-
ratur der Probe mo¨glichst genau erha¨lt. Testmessungen haben gezeigt, daß die gemessene
Temperatur sehr stark von der realen Probentemperatur abweicht. Die durchgefu¨hrte Tempe-
raturkalibrierung (Abschnitt 4.8) ergab jedoch einen linearen Zusammenhang zwischen der
angezeigten und der wirklichen Probentemperatur.
4.5 Probenkontainer
Die Probe befindet sich wa¨hrend der Messung in einem Quarzglastiegel, der nach der Pro-
benfu¨llung zugeschmolzen wird, um ein Abdampfen von Legierungselementen bei hohen
Temperaturen zu verhindern. Der Tiegel wird am unteren Ende der Aufha¨ngung befestigt, die
am lastseitigen Geha¨nge der Waage eingeha¨ngt wird (siehe Abbildung 4.3). Die Aufha¨ngung
hilft dabei, den Quarzglastiegel mit Probe an einer bestimmten Stelle im Magnetfeld zu po-
sitionieren.
4.6 Positionierung der Probe
Die Positionierung der Probe ist der erste Schritt, bei der Vorbereitung der Apparatur fu¨r die
Messungen. Es geht dabei darum, das Probenzentrum an der Stelle im Magnetfeld zu posi-
tionieren, an der das Produkt H
z
dH
z
dx
konstant ist. Diesem Schritt folgt ein zweiter, bei dem
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zur Lastseite der Waage
Kupferdraht
Keramikrohr
Wärmeabschirmung
Quarzglastiegel
Substanzoberkante
Substanzunterkante
Probe
Substanzzentrum
Abbildung 4.3: Aufha¨ngung der Probe.Wa¨hrend der Messungen muß beachtet werden, daß der Kup-
ferdraht nicht im Magnetfeldbereich ist. Die Aufha¨ngung darf nicht die maximale Belastbarkeit der
Waage (3 g) u¨berschreiten.
man das Produkt H
z
dH
z
dx
bzw. den Kalibrierungsfaktor bei bestimmten x-Position (Proben-
zentrum) feststellt. Fu¨r eine exakte Probenjustierung in x-Richtung dient das Kathetometer
(siehe Abbildung 4.2).
Mit Hilfe des Kathetometers wird zuna¨chst durch Vermessung der Ober– und Unterkante
der Probe das Probenzentrum bestimmt, und dieses anschließend in die gewu¨nschte x–Ho¨he
positioniert (siehe Abbildung 4.3). Als Nullpunkt der x–Skala dient hierbei die Ho¨he, in der
der Polschuhabstand am kleinsten ist.
4.6.1 Justierung der Probe mit Palladium und Quecksilber
Um die optimale Position fu¨r die Proben herauszufinden, ko¨nnten beliebige dia– oder para
magnetische Proben verwendet werden. Pd und Hg Proben wurden schrittweise mit Hilfe des
Kathetometers an den x–Positionen 5, 10, 20, 25, 30 und 35 mm genau positioniert. Bei jeder
Position wurden zwei Messungen durchgefu¨hrt. Dabei wurden erst die Kra¨fte auf die Proben-
ampulle (mit Aufha¨ngung) und dann auf die Leerampulle (auch mit Aufha¨ngung) bestimmt.
Aus der Differenz ergab sich die Kraft auf die Substanz. Bei jeder Messung wurde der Ma-
gnetstrom von 1 bis 10 A schrittweise variiert. Auf diese Weise kann man den x–Bereich
bestimmen, in welchem die Waage die maximalen und anna¨hrend konstanten Ausschla¨ge
registriert.
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Abbildung 4.4: oben: Pd–Probe, unten: Hg–Probe. Die Abha¨ngigkeit der Signale von der x–
Positionen zeigt bei ca. x=20 mm ein breites Extremum.
Die verwendeten Proben fu¨r diese Aufgabe sind Palladium (Pd) und Quecksilber (Hg). Sie
verhalten sich unterschiedlich bei Raumtemperatur in einem Magnetfeld: Hg verha¨lt sich
diamagnetisch, Pd dagegen paramagnetisch.
Abbildung 4.4 zeigt die Kraftmessung in Abha¨ngigkeit von der x–Koordinate des Proben-
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zentrums und Variation des Magnetstromes.
Bei der Berechnung der Kraft wurde die Massendifferenz zwischen dem Quarzanteil der
Probenampulle und der leeren Ampulle beru¨cksichtigt, indem man die Kraft mit dem Mas-
senverha¨ltnis multipliziert. Um dieses Problem zu vermeiden, wird die Probenampulle so
vorbereitet, daß dieses Verha¨ltnis sehr nah bei 1 ist. Optimal wa¨re es, wenn man gleiche
Quarztiegel benutzte. Dies wurde bei der Kalibrierung der Apparatur bei Raumtemperatur
durchgefu¨hrt (siehe Abschnitt 4.7).
4.6.2 Diskussion
In Abbildung 4.4 ist gut zu erkennen, daß die Kraftmessungen bei I= 10 A und um x = 20 mm
sowohl bei Pd als auch bei Hg ein Plateau besitzen, auf dem die maximalen Ausschla¨ge der
Waage registriert werden und dabei nur sehr schwach von x abha¨ngig sind. Die x–Position
20 mm ist also eine gu¨nstige Positionierung der Probe in dem Magnetfeld. Daher wird sie
bei den nachkommenden Arbeiten als Probenzentrum verwendet. Bei dieser Positionierung
treten die geringsten Meßfehler auf, da dort die Variation der Kraft auf die Probe mit der
Position in x–Richtung minimal ist. Es wurde zur Beurteilung der Genauigkeit der Messung
nicht der mittlere relative Fehler der Kraft F benutzt, sondern der maximal im Probenbereich
auftretende Fehler. Er ergibt sich zu:
F
F
min
=
F
max
F
min
  1 (4.10)
Der maximale relative Fehler fu¨r einen Probenbereich von 1 mm wurde auf ca. 0.75%
abgescha¨tzt.
4.7 Kalibrierung der Apparatur
Im vorherigen Kapitel wurde gezeigt, daß die x-Position 20 mm eine gu¨nstige Positionierung
der Probe im Magnetfeld ergibt. Diese Position gilt ab jetzt als Probenzentrum fu¨r die weite-
ren Messungen. Der na¨chste Schritt ist nun die Eichung (oder Kalibrierung) der Apparatur,
was durch Proben der atomaren Masse A mit bekannten Massen m und Suszeptibilita¨ten

mA
erfolgt. Der Kalibrierungsfaktor E wurde nach der Gleichung:
E =
F
x
m

A

mA
(4.11)
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bestimmt.
F
x
ist die gemessene Kraft und m die Probenmasse.
Bei der Kalibrierung wurden an der Apparatur folgende Parameterwerte eingestellt: I=10A,
x= 20 mm, P=10 5 mbar. Die Kalibrierungen wurden mit dem Ofen bei Raumtemperatur
vorgenommen.
4.7.1 Kalibrierung der Apparatur mit Hg und Indium
Hg wurde als erste Probensubstanz fu¨r diese Aufgabe gewa¨hlt. Der dafu¨r verwendete Quarz-
tiegel, war wie folgt konzipiert:
die Kapillare des Tiegels wurde abgeschnitten, es bleibt nur der Hals von ca. 1cm La¨nge
und der kugelfo¨rmigen Teil, in den die Probe nachher eingefu¨llt wird (siehe Abbildung 4.5).
An der oberen Kante des Halses wurde einen Schnitt gemacht, so daß der Tiegel mit einem
Kapillare
Probe
Schnitt
leerer Tiegel fertige Probe
Tiegelkörper
Abbildung 4.5: Vorbereitung des Tiegels fu¨r die Apparaturkalibrierung bei Raumtemperatur.
Faden verbunden werden kann (d.h. der Tiegel wird nicht hakenfo¨rmig abgeschmolzen, son-
dern offen gelassen, so daß man den Tiegel leicht mit der Probe befu¨llen und entleeren kann).
Durch diesen Trick kann man mit dem selben Probenhalter und mehreren Proben den Kali-
brierungsfaktor bestimmen. Der Tiegel und der Faden bilden zusammen eine Aufha¨ngung,
die an dem lastseitigen Geha¨nge der Waage befestigt wurde. Der Tiegel wurde zuerst mit
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Hg gefu¨llt und dann mit der Aufha¨ngung im Probenzentrum positioniert. Die Probenmas-
se betrug 0.9936 g. Unter einem Druck von 10 5 mbar und einem Magnetstrom von 10 A
wurde die Kraftmessung an der Hg–Probe innerhalb von drei Stunden durchgefu¨hrt. Da der
Strom eine leichte Abweichung von den eingestellten 10 A aufweist, werden die gemessenen
Punkte durch eine lineare Funktion angepaßt (siehe Abbildung 4.6).
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Abbildung 4.6: Zur Berechnung des Kalibrierungsfaktors mit Hg.(Beschreibung im Text).
Durch die Fitkurve interpoliert man die genau Kraftmessung bei 10 A, sie betrug
F
x
=-5.700210 6N. Nachdem der Tiegel entleert wurde, wurden die Leermessungen mit dem
selben Verfahren durchgefu¨hrt. Die berechnete Kraftmessung bei 10 A betrug = -2.705810 6
N. Durch Abzug der Kraft auf den Tiegel von der Kraft auf die Probe ergab sich die Kraft
auf die Substanz zu -2.994410 6 N.
Der Kalibrierungsfaktor wurde nach Gleichung 5.13 berechnet. Er ergab sich zu E = 18.0452
Ncm 3.
Mit demselben Verfahren wurde der Kalibrierungsfaktor mit einer Indium Probe bestimmt.
Die Ergebnisse sind an der Tabelle 4.1 dargestellt.
Probe Masse[g] 
mA
[cm3mol 1][ref.] Kalibrierungsfaktor [Ncm 3]
Hg 0.9936g -33.510 6 [22] 18.05 0.41
Indium 0.1570g -10.310 6 [22] 17.93 0.35
Tabelle 4.1: Kalibrierungsfaktor durch Hg– und In– Messungen.
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4.7.2 Kalibrierung der Apparatur mit Pd–Proben
Fu¨r die Bestimmung des Kalibrierungsfaktors mit der Pd–Probe (Reinheit 99.99 %), wur-
de wiederum dasselbe Verfahren verwendet. Hier aber wurden zwei verschiedenen Massen
m
1
=0.1594 g und m
2
=0.4476 g verwendet. Tabelle 4.2 zeigt den Kalibrierungsfaktor als
Funktion der Substanzmasse.
Probe Palladium

mA
cm3mol 1 [ref.] 580 [23, 24]
Masse m
1
[g] m
2
[g]
– 0.1594 0.4476
Kalibrierungsfaktor [Ncm 3] 18.28 0.44 18.77 0.46
Tabelle 4.2: Kalibrierungsfaktor bei verschiedenen Pd– Massen.
4.7.3 Kalibrierungsfaktor
Aus Tabelle 4.1 und 4.2 ist ersichtlich, daß die berechneten Kalibrierungsfaktoren um maxi-
mal 5% voneinander abweichen.
Die relativen Abweichungen in den Meßwerten lassen sich aus Abbildung 4.6 mit einer Ge-
nauigkeit von 0.5% abscha¨tzen. Die Schwankungen in den Kalibrierungsfaktoren lassen
sich allein durch die relativen Schwankungen wa¨hrend der Messung nicht erkla¨ren. Un-
terschiede zwischen den Kalibrierungsfaktoren ko¨nnten auch durch Verunreinigungen der
Elemente oder durch Fehler in den Literaturwerten bedingt sein.
Der aus der Tabelle 4.1 und Tabelle 4.2 berechnete Mittelwert des Kalibrierungsfaktors ergab
sich zu E=18.26 0.45 Ncm 3.
4.7.4 Fehlerrechnung
Nach Berechnung des Kalibrierungsfaktors ergibt sich nun die Atomsuszeptibilita¨t einer
Probe der Masse m nach folgende Gleichung:

mA
=
F
x
 A
m  E
(4.12)
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mit: E=18.26 Ncm 3.
In dieser Gleichung sind vor allem F
x
und E mit Meßfehlern behaftet. Der Fehler von
F
x
wird durch den systematischen Fehler der Waage verursacht. Der Fehler von E wird
durch die Reinheit der Proben, der unterschiedlichen Gestalt des Quarzglases zwischen der
leeren Ampulle und der Probenampulle verursacht. Durch manuelles Nachregeln des Spu-
lenstromes wa¨hrend der Messung wurde der Fehler durch Stromschwankungen auf 0.5%
verkleinert. Der relative Fehler von 
mA
ergibt sich zu ca. 3%.
4.8 Temperatur–Kalibration
Fu¨r die Temperatur–Kalibration der Apparatur wurden fu¨nf Proben (Sn, Pb, Te, Sb und
Cu
40
Ag
60
) verwendet, deren Schmelztemparaturen sehr genau bekannt sind. Die Temperatur–
Kalibrierung soll im folgenden exemplarisch an der Messung mit Sn dargestellt werden. Zu-
erst wurde der leere Tiegel, dann der mit Sn gefu¨llte Quarztiegel gemessen. Die Temperatur
wurde von Zimmertemperatur mit einer Rate von 2K/min auf 600K erho¨ht. Beim Schmelzen
der Probe tritt im Kurvenverlauf ein Sprung auf. Nach Abzug der Leermessungen ist der
Sprung recht deutlich (siehe Abbildung 4.8(a)). Das Eurothermgera¨t zeigte bei dieser Tem-
peratur eine Temperatur von 464 K an, welche nicht mit der realen Schmelz–Temperatur
(505K) u¨bereinstimmt. Diese große Temperatur–Abweichung wird dadurch verursacht, daß
das Thermoelement keinen Kontakt mit der Probe haben darf und das Vakuum in der Appa-
ratur zu einer thermische Entkoppelung der Probe von dem Thermoelement fu¨hrt.
Mit demselben Verfahren wurden zur Kalibrierung bei ho¨heren Temperaturen die Proben
Palladium (Pd), Tellur (Te) und Antimon (Sb) verwendet. Fu¨r die ho¨chste Temperatur wurde
die Probe Cu
40
Ag
60
nach ihrem Phasendiagramm vorbereitet und fu¨r die Temperaturkali-
brierung verwendet (siehe Phasendiagramm in [25]). Eine Darstellung der realen Tempera-
turen gegenu¨ber gemessenen Temperaturen des Ofens zeigt Abbildung 4.7.
Zu bemerken ist, daß die fu¨nf Punkte sehr gut auf einer Geraden liegen. Ein linearer Fit er-
gibt die Temperatur–Kalibrationskurve des Ofens zu T = 1:075T 0+8:488. Dabei ist T 0 die
gemessene Ofentemperatur und T die wirkliche. Die Ungenauigkeit in der Bestimmung der
Schmelztemperaturen aus den Meßdaten betra¨gt je nach Element bis zu 5 K. Der Fehler
aus der Regressionsgraden betra¨gt ca. 1%.
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Abbildung 4.7: Verha¨ltnis zwischen der wirklichen und der gemessenen Ofentemperatur.
4.9 Erprobung der Apparatur
4.9.1 Erprobung der Apparatur mit Zinn und Antimon
Zur Beurteilung der Qualita¨t der Apparatur, wurde zuerst eine Sn–Probe (0.4070g) verwen-
det. Die Reinheit dieser Probe betrug 99,99 %. Die Temperatur wurde mit einer Rate von
2K/min schrittweise von 450 bis 650 K erho¨ht. Die Temperaturabha¨ngigkeit der Suszeptibi-
lita¨t zeigt Abbildung 4.8.
Aus dem 
m
–T–Verlauf von Sn ist deutlich zu sehen, daß Sn im festen Zustand parama-
gnetisch ist. Beim ¨Ubergang in den flu¨ssigen Zustand wird Sn schwach diamagnetisch. Der
Suszeptibilita¨tssprung bei der Schmelztemperatur (505 K) ist zu erkennen. Beim Schmelzen
erfolgt eine Vera¨nderung der elektronischen Eigenschaften des Ko¨rpers durch den Ver-
lust der Fernordnung und die ¨Anderung der Nahordnung. In der flu¨ssigen Phase bleibt die
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(a) Suszeptibilita¨t der Sn–Probe von T= 460 bis 650 K. Heizrate 2K/min.
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(b) Suszeptibilita¨t der Sb–Probe von T= 850 bis 1040 K. Heizrate 2K/min .
Abbildung 4.8: Temperaturabha¨ngigkeit der magnetischen Suszeptibilita¨t von Sn und Sb.
Suszeptibilita¨t fast konstant bei etwa. -0.007 10 9 m3kg 1. Dieses Ergebnis liegt in der
Gro¨ßenordnung des Literaturwertes von -0.038 10 9 m3kg 1 [26]. Die statistischen Abwei-
chungen der Meßwerte sind deutlich kleiner als die Abweichung vom Literaturwert. Da die
Suszeptibilita¨t des Quarzes viel gro¨ßer ist als die der Probe, bereitet die Differenzmessung
Schwierigkeiten. Der Fehler in der kleinen Suszeptibilita¨t ist also nicht durch die Auflo¨sung
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der Waage gegeben, sondern durch die Fehler, die durch die Differenzmessung entstehen
ko¨nnen. Die Ursache liegt also hauptsa¨chlich an dem Massenverha¨ltnis zwischen den Quar-
zanteilen der Leer– und der Probenampulle. Deshalb soll das Verha¨ltnis mo¨glichst gleich 1
sein und das Quarz aus derselben Charge sein.
In Abbildung 4.8(b) ist der 
m
–T–Verlauf von Sb dargestellt, das im festen Zustand stark
diamagnetisch ist. Wir sehen, daß die magnetische Suszeptibilita¨t in der flu¨ssigen Phase bei
etwa (02.5) 10 8 m3kg 1 konstant bleibt. Dieser Wert liegt in der Gro¨ßenordnung des
Literaturwertes -0.02 10 9 m3kg 1 [26].
4.9.2 Erprobung mit Pd
Zur weiteren Beurteilung der Genauigkeit der Apparatur wurden Messungen mit Palladium
(0.2566g) durchgefu¨hrt. In diesen Messungen wurde die Temperatur schrittweise von 400
bis 1200 K mit einem Rate von 2K/min erho¨ht. Das Meßverfahren wurde sonst wie bei Sn–
und Sb– Probe durchgefu¨hrt. Das Ergebnis zeigt Abbildung 4.9.
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Abbildung 4.9: Temperaturabha¨ngigkeit der magnetischen Suszeptibilita¨t von Pd
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Eine Anpassung der Daten durch das Curie–Weiß–Gesetz [27]:

mA
= 
0
+
C
T   
(4.13)
mit der Curie Temperatur  und der Curie Konstante C ergibt  = -223 K. Dieses Ergebnis
stimmt gut mit Literaturwert (-228 K) von Kruger u¨berein [28].
4.10 Suszeptibilita¨t von ZnMgRE (RE=Ho, Er)
4.10.1 Suszeptibilita¨t bei tiefen und hohen Temperaturen
Die Suszeptibilita¨t der quasikristallinen Legierung ZnMgHo bzw. ZnMgEr wurde in einem
Temperaturbereich von 1.5K bis ca. 800 K gemessen. Unterhalb 300K wurde ein Vibrations-
magnetometer 2 verwendet, oberhalb 300 K wurden die Daten durch die oben beschriebene
Faradaywaage aufgenommen. Die Proben wurden vorbereitet, wie vorher gezeigt wurde
(siehe Abschnitt 4.5) und das Probenzentrum mit dem Kathetometer justiert. Vor dem Start
der Messungen wurde so lange gewartet, bis in dem Quarzrohr ein Druck unter 5:10 5 mbar
herrschte. Die Temperaturabha¨ngigkeit der Suszeptibilita¨t von ZnMgHo bzw. von ZnMgEr
zeigt die Abbildung 4.10.
Die Ergebnisse des Fits der magnetischen Suszeptibilita¨t mit dem Curie–Weiß–Gesetz 4.13
sind in der Tabelle 4.3 dargestellt.
Die angepassten Curie Temperaturen liegen in der Gro¨ßenordnung des Literaturwertes (siehe
Probe  [K](berechnet)  [K](Literatur[ref.])
- fu¨r T300K fu¨r T300K -
ZnMgHo -9.19 0.23 -8.40 0.5 -8.97 [29]
ZnMgEr -4.87 0.14 -4.23 0.8 -5 [11]
Tabelle 4.3: Vergleich der berechneten Curie Temperatur mit der Literatur.
Tabelle 4.3).
2 Mit dem Magnetometer fu¨r tiefe Temperaturen (Firma Oxford) kann man nur bis Raumtemperatur messen.
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Abbildung 4.10: Temperaturabha¨ngigkeit der magnetischen Suszeptibilita¨t von ZnMgHo– und
ZnMgEr–Proben.
Die effektive Anzahl Bohrscher Magnetonen ergibt sich aus der Curiekonstante C durch die
Gleichung [27] :
C =
N  p
2
 
2
B
3k
B
(4.14)
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N ist die Zahl von Ho– bzw Er– Atomen, p ist die effektive Anzahl Bohrscher Magnetonen,
die theoretisch durch folgende Gleichung gegeben ist [27]:
p = g[J(J + 1)℄
1=2 (4.15)
Dabei ist J der Gesamtdrehimpuls und g ist der Landesche Faktor. (Fu¨r einen Elektronenspin
ist g = 2.0023.)
Gleichung 4.14 gestattet durch eine Anpassung an die Daten eine Bestimmung des effektiven
magnetischen Moment p, das mit dem aus Gleichung 4.15 berechneten verglichen werden
soll.
Einen ¨Uberblick u¨ber experimentelle und theoretische Ergebnisse zeigt Tabelle 4.4.
Die Ergebnisse der Tabelle 4.4zeigen, daß die aus dem Experiment berechneten effektiven
Probe RE Grundterm der RE p (
B
)[exp.] p (
B
)[ber.][ref.]
- - - fu¨r T300K fu¨r T300K
ZnMgHo Ho3+ 5I
8
9.61  0.11 11.78  0.15 10.60 [27]
ZnMgEr Er3+ 4I
15=2
8.91 0.10 10.03 0.13 9.59 [27]
Tabelle 4.4: Effektive Magnetonzahlen p fu¨r ZnMgRE (RE=Ho, Er). Anmerkung: exp. steht fu¨r ex-
perimentell und ber. fu¨r berechnet.
Magnetonzahlen fu¨r die beiden Probe in der Na¨he der theoretisch zu erwartenden liegen.
Die Fehler in den Ergebnissen der verschiedenen Temperaturbereiche haben unterschiedli-
che Ursachen. Bei tiefen Temperaturen stellt die Bestimmung der Probenmasse (ca. 2 mg)
ein Problem dar, wa¨hrend bei hohen Temperaturen die Extrapolation der Curie Temperatur
 durch den großen Abstand des Temperaturbereiches des Experimentes zu  erschwert ist.
Eine weitere Schwierigkeit besteht in der gegenseitigen Abha¨ngigkeit der Anpassungspara-
meter (C und ).
Die Na¨he der experimentellen Werten zu den Literaturwerten deutet darauf hin, daß alle Ho
bzw. Er Atome fast das gesamte zu erwartende Moment tragen. Die lokalen magnetischen
Momente der 4f–Zusta¨nde scheinen also kaum von der atomaren Umgebung in der Legie-
rung beeinflußt zu sein.
Diese Resultate stehen im Gegensatz zu denen, die man fu¨r i–AlMn [14] und i-AlPdMn [30]
fand, bei denen Mn (3d4) als Sonde fu¨r die Untersuchung der lokalen magnetischen Momen-
te verwendet wurde. Diese Messungen haben gezeigt, daß nur ein Teil der Mn– Atome ein
magnetisches Moment besitzt.
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4.10.2 Spin–Glas–Verhalten
Die negativen Werte der Curie Temperatur bei tiefen Temperaturen weisen darauf hin, daß
es antiferromagnetische Wechselwirkungen zwischen den Atomen der seltenen Erden gibt.
In einem Antiferromagneten sind (normalerweise) die Spins antiparallel angeordnet, so daß
bei Temperaturen unterhalb der Ordnungs– oder Ne´el–Temperatur T
N
das Gesamtmoment
verschwindet [27].
Bei seltenen Erden werden ha¨ufig sowohl ferro– als auch antiferromagnetische Wechsel-
wirkungen beobachtet, was in einigen Fa¨llen zu einer Ausbildung von Spin–Gla¨sern fu¨hrt.
Spin-Gla¨ser wurden ha¨ufig in quasikristallinen Legierungen mit ¨Ubergangsmetallionen be-
obachtet [31]. Das Spin–Glas–Verhalten wird also bei tiefen Temperaturen ebenfalls in der
ZnMgHo–Probe erwartet [11, 30], und soll daher auch im Rahmen dieser Arbeit untersucht
werden.
Gla¨ser kann man sich als eingefrorene Flu¨ssigkeiten vorstellen. Um das Spin–Glas–Verhalten
in der ZnMgHo–Probe nachweisen zu ko¨nnen, wurden Messungen des magnetischen Mo-
mentes nach FC (Field Cooled) bzw. ZFC (Zero Field Cooled) durchgefu¨hrt.
Zuerst wurde die Probe bis ca. 1.5 K ohne Magnetfeld abgeku¨hlt. Man vermutet, daß die qua-
sikristalline Probe in einem Spin–Glas–Zustand ist. Beim Aufheizen in einem Magnetfeld
von 0.005T (bzw. 0.01T) (s. Abbildung 4.11) werden mit steigender Temperatur zunehmend
mehr eingefrorene Spins frei. Durch das Magnetfeld richten sich diese Spins aus und ver-
ursachen damit ein Ansteigen der Magnetisierung. Oberhalb 1.8 K fa¨llt die Magnetisierung
nach dem Curie–Weiß–Gesetz ab. Beim Abku¨hlen mit angelegtem Magnetfeld liegen die
Kurven bis 1.8 K u¨bereinander. Unterhalb von 1.8 K richten sich die teilweise geordnete
Momente nicht weiter aus, weil sie nicht mehr beweglich sind (s. Abbildung 4.11). Durch
die Hysterese in den Meßkurven unterhalb von 1.8 K kann das Spin–Glas–Verhalten in
der ZnMgHo–Probe bei tiefen Temperaturen nachgewiesen werden. Die Temperatur 1.8 K
gilt also fu¨r die ZnMgHo–Probe als die Spinglastemperatur T
f
(T
f
=freezing temperature).
Ga¨be es eine Ne´el–Temperatur, sollten beide Kurven aufeinander liegen, was aber nicht der
Fall ist. Im Gegensatz zu den Ergebnissen von Charrier [9] wurde in diesen Messungen
keine Ne´el-Temperatur beobachtet. Viele Untersuchungen an a¨hnlichen Proben mit anderen
seltenen Erden zeigen ebenfalls Spin-Glas- ¨Uberga¨nge bei tiefen Temperaturen und keine
Ne´el-Temperatur [31].
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Abbildung 4.11: Beobachtung des Spinglas–Verhaltens von ZnMgHo bei tiefen Temperaturen.
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Kapitel 5
Dynamik in i–ZnMgEr/Ho/Y–Proben
5.1 Einfu¨hrung
Die Untersuchungen der Schwingungsdynamik in Quasikristallen mit seltenen Erden bilden
den Schwerpunkt dieser Arbeit. Sie geho¨ren neben den magnetischen Untersuchungen (s.
Kapitel 3 und 4) zu den Forschungsprojekten, die sich heute mit der Erforschung physikali-
scher Eigenschaften aperiodischer Gitter bescha¨ftigen [32].
An ikosaedrischen ZnMgRE Proben wurden bisher keine solchen Messungen gemacht. Im
Rahmen dieses Kapitels werden wir die Untersuchungen mittels des dynamischen Struktur-
faktors und der verallgemeinerten Zustandsdichte behandeln. Außerdem werden wir den
Einfluß jeder Atomsorte auf die Schwingungsdynamik an Hand einer Modellrechnung ana-
lysieren.
5.2 Untersuchungsmethoden
Zu Bestimmung des dynamischen Strukturfaktors verwendet man normalerweise ein Streu-
experiment, wofu¨r man bei sehr kleinen Impulsu¨bertra¨gen Licht, bei gro¨ßeren Impuls–
u¨bertra¨gen thermische Neutronen (bzw. Ro¨ntgenstrahlen) verwenden kann. Neutronen
sind die wichtigsten Streusonden, die bis jetzt fu¨r unelastische Streuexperimente in der
Festko¨rperphysik an Proben mit Erfolg in verschiedenen Impulsu¨bertrag–Bereichen ausge-
nutzt wurden.
Fu¨r die Anwendbarkeit einer Streusonden bei Systemen mit einer bestimmten atomaren Zu-
sammensetzung ist die Abha¨ngigkeit der Streuamplituden von der Atomart mitentscheidend:
Ro¨ntgenstrahlen werden an der Atomhu¨lle, d.h. an der Elektronenverteilung der Atome, ge-
streut. Das bedeutet, daß die Streuamplitude proportional zum Quadrat der Elektronenzahl,
55
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bzw. der Kernladungszahl Z wa¨chst. Deshalb sind leichte Atome wie Wasserstoff (Z
H
= 1)
bei Anwesenheit deutlich schwererer Atomarten schlecht nachweisbar. Elektronen sind we-
gen der kurzen Extinktionsla¨nge1 bzw. Absorptionsla¨nge nur fu¨r sehr du¨nne Proben bzw.
Oberfla¨chenuntersuchungen geeignet.
5.3 Das Neutronenstreuexperiment
Die Neutronenstreuung gilt als eine besonders gute Methode zur Untersuchung der atomaren
Dynamik kondensierter Materie und zur Strukturanalyse. Entscheidend fu¨r die Streula¨nge
ist die Nukleonen– und Spinkonfiguration der Kerne, z.B. hat das Wasserstoffisotop H ei-
ne Streula¨nge b(H)=-0.3810 12 cm und das Deuterium D eine positive Streuamplitude
b(D)=0.6710 12 cm. Auch bei Nickel findet man diese starke Variation fu¨r die beiden Iso-
tope 58Ni und 62Ni: b(58Ni)=1.410 12 cm und b(62Ni)=-0.810 12 cm. Das bedeutet, daß
man durch Isotopenersetzung den Beitrag bestimmter Atomsorten oder Moleku¨lgruppen zur
Streuintensita¨t der Neutronen vera¨ndern kann.
Soll die mikroskopische Dynamik eines Systems experimentell untersucht werden, so muß
beachtet werden, daß unelastische koha¨rente Streuung, d.h. unelastische Streuung mit In-
terferenz der Wellen nur auftreten werden kann, wenn die einfallende Wellenla¨nge von der
Gro¨ßenordnung typischer Atomabsta¨nde ist, d.h. einige Angstro¨m. Deshalb eignen sich fu¨r
solche Untersuchungen besonders thermische oder kalte Neutronen. Ihre de Broglie Wel-
lenla¨nge und die atomaren Absta¨nde sowie ihre Energie und die kinetische Energie der Ato-
me im System (vor allem Festko¨rper) sind etwa gleich groß. Als neutrale Teilchen durch-
dringen sie außerdem das ganze Streuervolumen, so daß Oberfla¨cheneffekte kaum eine Rol-
le spielen. Daru¨berhinaus koppeln sie an alle Bewegungen der Atome an, ausgenommen an
transversale Moden in der 1. Brillouin Zone (bzw. Pseudo– Brillouin Zone in Quasikristal-
len).
5.4 Das Meßprinzip
In Abbildung 5.1 ist der prinzipielle Aufbau eines Neutronenstreuexperiments skizziert: Bei
Spektrometrie mit direkter Geometrie , wie es in der Abb. 5.1 dargestellt wurde, treffen
1 La¨nge, bei der die Intensita¨t I
0
der einfallenden Strahlung auf I
0
=e geschwa¨cht ist, und die Bornsche
Na¨herung versagt.
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monochromatische Neutronen mit definierter Energie und definierter Richtung, charakte-
risiert durch den einfallenden Wellenvektor ~k
0
, auf die Probe. Nach der Streuung ist der
Wellenvektor ~k
1
des Neutrons gea¨ndert, und bei unelastischer Streuung auch die Energie des
gestreuten Neutrons.
Die aus einem Neutronenexperiment extrahierbare Information la¨ßt sich in Form der Streu-
funktion oder des dynamischen Strukturfaktors S(Q; !) ausdru¨cken. Alle im Experiment
meßbaren Eigenschaften der Probe sind darin enthalten. Die symmetrisierte Streufunktion
la¨uft wie in Gleichung 5.1 dargestellt mit dem weiter unten diskutierten Doppeltdifferentiel-
len Wirkungsquerschnitt zusammen.
S(Q; !) =
4

s
(
E
0
E
1
)
1=2
d
2

d
dE
e
 =2 (5.1)
mit:
E
0
:die Energie der Neutronen vor der Streuung,
E
1
:die Energie der Neutronen nach der Streuung,
d
2

d
dE
e
 =2 :der symmetrisierte Doppeltdifferentielle Wirkungsquerschnitt,

s : ist der totale Streuquerschnitt.
 :der Streuquerschnitt und
 =
~!
k
B
T
=
E
0
 E
1
k
B
T
d Ω
ProbeMonitor1
De
tek
tor
θ0k  ,E0
k  
,E 1
1
Fluß
Monitor2
Abbildung 5.1: Ein monoenergetischer Strahl wird an einem Target gestreut. Der Detektor, der im
Winkel  zum einfallenden Strahl steht, umfaßt den Raumwinkel d
 und registriert dN Teilchen pro
Zeiteinheit.
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Gemessen wird die Intensita¨t der gestreuten Neutronen als Funktion der Wellenvektoren des
Neutrons ~k
0
und ~k
1
. Aus dieser Intensita¨t wird nach Korrekturen und Normierung der Daten
auf die Vanadiummessung der doppeltdifferentielle Wirkungsquerschnitt (DDWQ) d2
d
dE
berechnet 2. Er ist der Faktor, der die Informationen u¨ber die Dynamik des Systems und die
Kopplung des Neutrons an die Probe entha¨lt.
Zur Definition des Wirkungsquerschnitts geht man von einem monoenergetischen Teilchen-
strahl aus, der auf eine Probe trifft. Der Fluß des einfallenden Strahls wird definiert als die
Anzahl von Neutronen, die pro Fla¨chen -und Zeiteinheit eine Fla¨che senkrecht zum Strahl
durchqueren. Die Intensita¨t der einfallenden Neutronen wird im Monitor1 direkt vor der
Probe gemessen. Durch die Streuung in der Probe werden Neutronen aus dem einfallenden
Strahl abgelenkt, und entsprechend erreichen weniger Neutronen den Monitor2 vor dem
Strahlenfa¨nger. Die an der Probe gestreuten Neutronen N 0 werden in einem der vielen De-
tektoren registriert, der alle um den Winkel  gestreuten Teilchen im Raumwinkelelement d

nachweist. Die pro Zeiteinheit gemessene Anzahl N 0 ist proportional zum einfallenden Fluß,
dem Raumwinkel d
 , der Anzahl n der unabha¨ngigen Streuzentren im Probenvolumen und
der Sta¨rke der Ankopplung der Neutronen an diese Streuzentren. Es wird angenommen, daß
jedes Teilchen ho¨chstens einmal in der Probe gestreut wird, und daß jedes Streuzentrum
unabha¨ngig von den anderen wirkt. Die Zahl N 0 ergibt sich also wie folgt:
N
0
= n(
d
d

)d
 (5.2)
Fu¨r ein Gitter mit den Gittervektor ~G, fu¨hrt der Impulssatz fu¨r unelastischen Neutronen-
streuung zu den allgemeinen Auswahlregel:
~
k
0
+
~
G =
~
k
1
 ~q (5.3)
mit:
~q : ist der Wellenvektor des in dem Prozeß erzeugten (+) oder absorbierten (-) Phonons
~
G :ist ein Vektor des reziproken Gitters.
2 Eine ausfu¨hrliche Erkla¨rung aller erforderlichen Korrekturen wird spa¨ter gegeben.
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Bei der unelastischen Streuung findet ein Impuls– und Energieu¨bertrag statt, die man in 5.2
beru¨cksichtigen muß:
~
~
Q = ~(
~
k
0
 
~
k
1
) (5.4)
~! = ~
2
(
k
2
0
  k
2
1
2m
) (5.5)
mit m als Masse des Neutrons.
Fu¨r unelastische Streuung wird deshalb aus Gleichung 5.2:
N
0
= n(
d
2

d
dE
)d
dE (5.6)
dE ist das Energieintervall, das dem Zeitkanal i mit der Breite dt
i
entspricht.
5.5 Das Streugesetz
Das Streugesetz S(Q; !) ha¨ngt unmittelbar mit dem DDWQ (s. Gleichung 5.1)
d
2

d
dE
=

s
4
k
1
k
0
S(Q; !) (5.7)
mit s der totale Streuquerschnitt des gebundenen Kerns.
Der DDWQ ergibt sich als Produkt zweiter Faktoren, von denen der erste die Eigenschaft
der Strahlung, der zweite, unabha¨ngig von der Art der Strahlung , die Dynamik des Streu-
ers entha¨lt. Das Streugesetz ist ein Maß fu¨r die Wahrscheinlichkeit, daß mit einem Im-
pulsu¨bertrag ~Q ein Energieu¨bertrag ~! im Streuprozeß stattfindet.
5.6 Neutron–Kern Wechselwirkung
Zur Berechnung des DDWQ benutzt man die 1. Bornschen Na¨herung und benutzt zur
Modellierung der wirklichen Wechselwirkung zwischen Kern und Neutron das Fermische
Pseudopotential V [33]. Bei dieser Na¨herung wird angenommen, daß die Wechselwirkung
so schwach ist, daß man das Problem sto¨rungstheoretisch behandeln kann. Die wesentlichen
physikalischen Aspekte sind mit der 1. Bornschen Na¨herung zu verstehen und wir werden
hier deshalb von ihren Ergebnissen ausgehen. Unter Anwendung der
”
Fermischen-Goldenen
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Regel“ la¨ßt sich der DDWQ wie folgt schreiben [34, 35]:
d
2

dEd

=
k
1
k
0
(
m
2~
2
)
2
X
;
p

p

X

0
;
0
j h
~
k
1

0

0
j V j
~
k
0
i j
2
 Æ(E

  E

0
+ E) (5.8)
Mit:
 und 0 : bezeichnen die Energiezusta¨nde der Probe vor und nach der Streuung.
E

und E

0 : sind die entsprechenden Energieniveaus.
 und 0 : bezeichnen die Spinzusta¨nde des Neutrons vor und nach der Streuung.
p

: die Wahrscheinlichkeitsverteilung der Anfangsparameter.
p

: die Wahrscheinlichkeit der anfa¨nglichen Spinverteilung.
Æ : bezeichnet die Æ-Funktion, die die Energieerhaltung im Streuprozeß
beru¨cksichtigt.
Die Gl. 5.8 gilt als Ausgangsgleichung fu¨r die Berechnung der DDWQ der Neutronen. Alle
weitere theoretischen Berechnungen gehen von dieser Gleichung aus. Wichtig ist dabei die
Kenntnis des Potentials V , das die Wechselwirkung zwischen Neutron und Kern beschreibt,
und durch das Fermische Pseudopotential angena¨hert wird.
5.7 Koha¨rente und inkoha¨rente Streuung
Nehmen wir an, daß die Probe aus unbewegten und gleichen Atomen besteht, so daß je-
der Kern, der in Wechselwirkung mit dem Neutron steht, unbewegt ist. V sei das Potential,
das diese Wechselwirkung beschreibt. Nach Fermi [33] ist dieses Potential V wie folgt zu
schreiben:
(5.9)
V (r) =
2~
2
m
X
l
b
l
Æ(~r  
~
R
l
) (5.10)
Mit:
m :ist die Neutronenmasse,
b
l
: ist die koha¨rente Streula¨nge.
~
R
l
: Ortsvektor eines Kerns l.
~r : Ortsvektor des Neutrons.
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Durch Einsetzen der folgenden Gleichung (Gl. 5.11) [35, 36]:
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=
2~
2
m
X
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b
l
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~
Q 
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)
mit ~Q = ~k
0
 
~
k
1
in Gl. 5.8 erha¨lt man:
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 Æ(E + E

  E

0
)
Betrachten wir nur die elastische Streuung, um das Problem zu vereinfachen. Die Gleichung
5.12 la¨ßt sich dann umschreiben
d
d

=
X
;
p

p

X
l;l
0
expfi
~
Q  (
~
R
l
 
~
R
l
0
)ghjb
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ji (5.13)
Man definiert
b

l
0
b
l
= hjb

l
0
b
l
ji
und es ist
P

p

= 1 .
Man erha¨lt dann:
d
d
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0
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~
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(5.14)
Falls l 6= l0 ) b
l
0
b
l
=

b

l
0


b
l
= j

bj
2
Falls l = l0 ) b
l
b
l
= jb
l
j
2
= jbj
2
Die beiden Fa¨lle lassen sich in einer einzigen Gleichung zusammenfassen:
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2
)
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Gl.5.14 la¨ßt sich also schreiben:
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Wir ko¨nnen dann schreiben:
d
d

= (
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d

)
oh
+ (
d
d

)
inoh
(5.16)
Wenn wir nun die unelastische Neutronenstreuung betrachten, ergibt sich der Energieu¨bertrag
E = ~! aus der Differenz der gestreuten Energie (E
1
=
~
2
k
1
2
2m
) und der einfallenden Energie
(E
0
=
~
2
k
0
2
2m
). Diese Energie kann vom Neutron wa¨hrend des Streuprozesses erzeugt oder
absorbiert worden sein. Die Gleichung 5.16 la¨ßt sich also in einer allgemeinen Weise wie
folgt schreiben:
d
2

d
dE
= (
d
2

d
dE
)
oh
+ (
d
2

d
dE
)
inoh
(5.17)
mit:
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Kapitel 5. Dynamik in i–ZnMgEr/Ho/Y–Proben 63
Der Term S(Q; !) bestimmt die koha¨rente Streuung. Sein Beitrag wird durch die mittlere
Streula¨nge bestimmt. Der Term S
s
(Q; !) ist der Autokorrelationsterm (l = l0) des dynami-
schen Strukturfaktors und bestimmt der inkoha¨renten Streuung.
Die zwei Terme in der Gleichung 5.17 entsprechen zwei unterschiedlichen Streuungsarten,
die wa¨hrend eines Neutronenstreuprozesses stattfinden ko¨nnen , na¨mlich die koha¨rente und
die inkoha¨rente Streuung. Der Unterschied zwischen den beiden ist, daß bei der koha¨renten
Streuung Interferenz zwischen den gestreuten Neutronenwellen stattfindet und, daß man
deshalb mit koha¨renter Streuung die kollektiven Atomschwingungen (in–Phase–Schwingen
der Atome) untersuchen kann. Die inkoha¨rente Streuung dagegen entspricht der Autokorre-
lation, so daß man die Einzelteilchen-Dynamik mit ihr untersuchen kann.
Das sieht man am besten aus dem Zusammenhang des dynamischen Strukturfaktors mit den
Zeitabha¨ngigen Korrelationsfunktionen, hier der Fourier Transformierten des intermedia¨ren
Streugesetzes:
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5.8 Theorie fu¨r die Auswertung der Strukturfaktoren
Da sich die aus einem Neutronenstreuexperiment extrahierbaren Informationen in Form des
Streugesetz S(Q; !) ausdru¨cken lassen, wird in diesem Abschnitt versucht, mehr Informa-
tionen u¨ber die Atomschwingungen unter Verwendung der Sto¨rungstheorie zu erhalten.
5.9 Die Sto¨rungstheorie
In diesem Abschnitt wird eine Auswertung des Strukturfaktors vorgenommen. Es wird da-
von ausgegangen, daß in einem Quasikristall der Ortsvektor ~R eines Streuers (Atome) durch
die Gleichgewichtslage ~l des Kerns und seine Auslenkung ~u aus dieser Gleichgewichtslage
charakterisiert wird. Die Auslenkung ~u soll klein gegen den Atomabstand a sein. Unter
dieser Voraussetzung ist die Sto¨rungstheorie anwendbar. Wir nehmen an, daß der Streuer in
einem Abstand l bezu¨glich eines beliebigen Ursprunges O liegt. Der Ortsvektor des Kernes
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ergibt sich also durch die Gleichung 5.22.
~
R
l
(t) =
~
l + ~u
l
(t) (5.22)
~u
l
(t) beschreibt die kleine Auslenkungen wa¨hrend der Schwingungen.
Setzt man nun den Ortsvektor ~R
l
des Streuers in die Gleichungen 5.20 und 5.21 ein, so
erha¨lt man die folgende Darstellung des dynamischen Strukturfaktors und seines Autokorre-
lationsteils [34, 35]:
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dabei ist:
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(t) =
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mit:
!
j
: Frequenz der Mode j,
~e
l
und ~e?
l
: bezeichnen die Polarisationvektoren der Mode j (~e
l
?
~
e
?
l
),
a und a+ :beschreiben die Erzeugungs– und Vernichtungsoperatoren der Anregung.
Die Operatoren a und a+ weisen auf zwei verschiedene physikalische Effekte hin, die
wa¨hrend der Streuung stattfinden:
Ein Neutron kann ein Phonon entweder erzeugen oder vernichten. Die Anregung entspricht
einem Energieverlust des Neutrons. Die Absorption dagegen entspricht einem Energie-
gewinn. Allerdings gibt es keine Garantie fu¨r die Zahl der angeregten oder absorbierten
Phononen per Neutron wa¨hrend des Streuprozesses. Sie kann auch gro¨ßer als eins sein.
Daher mu¨ssen bei der Auswertung diese Mehrphononenprozesse beru¨cksichtigt werden.
Wenn wir nun das Ergebnis der Theorie der Quantenmechanik eines harmonischen Oszilla-
tors verwenden, ko¨nnen wir schreiben [34]:
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Der Faktor e Wl( ~Q), der Q–abha¨ngig ist, heißt Debye–Waller–Faktor. Fu¨r ein kubisches
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Kristallgitter mit einer Atomsorte la¨ßt er sich wie folgt schreiben:
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Unter der Voraussetzung, daß die Auslenkungen ~u sehr klein sind, kann der zweite Faktor in
der Gleichung 5.26 wie folgt entwickelt werden:
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Der Summand 1 in der Gleichung 5.28 entspricht der elastischen Neutronenstreuung, die
in dieser Arbeit nicht behandelt werden soll. Daher wird dieser Summand im folgenden
fortgelassen. Interessant ist in der Gleichung 5.28 der zweite Summand, der Einphono-
nenterm. Der dritte Summand steht fu¨r den Zweiphononenterm. Die Summe aller weiteren
Summanden, außer dem Einphononenterm, bilden die Mehrphononenterme. Diese werden
die gemessene Intensita¨t beeinflussen.
Die Mehrphononenstreuung muß deshalb durch Modellrechnung abgescha¨tzt und von den
gemessenen Daten subtrahiert werden, wenn man nur den Einphononenterm (wie z.B. fu¨r
die Zustandsdichte) bestimmen mo¨chte.
5.9.1 Der Einphononenterm
Wird nur der zweite Summand betrachtet, so lassen sich die Gleichungen 5.23 und 5.24
wie folgt schreiben [34, 35].
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mit:
S
1
(Q; !) :ist der Einphononenterm des dynamischen Strukturfaktors
S
1
s
(Q; !) :ist der Einphononenterm des Autokorrelationsteils des Strukturfaktors
hn
j
i : ist die Besetzungszahl der Mode j. (hn
j
i =
1
e
~!
j
=k
B
T
 1
)
Wird die Gleichung 5.29 in die Gleichung 5.18 eingesetzt, ergibt sich der koha¨rente Dop-
peltdifferentielle Wirkungsquerschnitt wie [34] folgt:
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mit:
F
1
(
~
Q; ~qj) : ist der Strukturfaktor des Einphononenterms einschließlich des Debye–Waller
Faktors (s. Gl. 5.36).
~q :ist der Wellenvektor des Phonons, das wa¨hrend des Streuprozesses erzeugt wird .
-~q :ist der Wellenvektor des Phonons, das wa¨hrend des Streuprozesses absorbiert
wird.
V
0
:Volumen der Einheitszelle.
Wenn wir nun die Gleichung 5.30 in die Gleichung 5.19 einsetzen, erhalten wir:
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Gleichung 5.31 zeigt, daß d2
d
dE
)
1
oh
(die koha¨renten DDWQ) zwei Æ–Funktionen besitzt, die
die Impuls– und Energieerhaltung im Streuprozeß ausdru¨cken, die Gleichung 5.32 dagegen
zeigt, daß d2
d
dE
)
1
inoh
(die inkoha¨renten DDWQ) nur die der Energieerhaltung hat.
Wenn man die koha¨rente Einphononenstreuung analysieren will, muß man die Gleichung
5.31 benutzen. Die Gleichung 5.4 gibt den Impulsu¨bertrag ~Q an, der sich fu¨r einen Einpho-
q
Q
G
k
k0  
1
Abbildung 5.2: Streudreieck entsprechend der Beobachtung einer Mode mit Wellenvektor ~q am Git-
tervektor ~G.
nonenprozeß mit dem Phononenwellenvektor ~q aus einem reziproken Gittervektor ~G und
dem Wellenvektor der Anregung ~q, der in der ersten Brillouinzone liegt, zusammensetzt.
Eine Kombination zwischen die Gleichung 5.3 und 5.4 ergibt die Gleichung:
~
Q =
~
k
0
 
~
k
1
=
~
G ~q (5.34)
und
E =
~
2
2m
(k
0
2
  k
1
2
) = ~!
j
(5.35)
In der Gleichung (Gl. 5.34) legt ~q fest, welches Phonon in diesem Streuprozeß beitragen
kann. ~Q bestimmt die gestreute Intensita¨t.
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Diese Gleichung (5.34), die den koha¨renten Einphononenstreuprozeß beschreibt, ist in Ab-
bildung 5.2 schematisch dargestellt. Die angeregten Moden lassen sich bei Polykristallen,
bei denen eine Winkelmittelung im reziproken Raum vorliegt, in gu¨nstigen Fa¨llen durch
diskrete Maxima im unelastischen Bereich der Spektren beobachten.
Die Intensita¨t in der koha¨renten Streuung ergibt sich aus der Summe u¨ber die reziproken
Gittervektoren und die Wellenvektoren, von denen aber nur die Kombination der Gleichung
5.34 aufgrund der Æ–Funktion beitra¨gt; analog entspricht die Gleichung 5.35 der Energieer-
haltung im Streuprozeß, wobei zu beachten ist, daß Streuprozesse sowohl zur Erzeugung als
auch zur Vernichtung eines Phonons fu¨hren ko¨nnen, entsprechend dem oberen oder unteren
Vorzeichen. Die Intensita¨t zur Messung der Mode mit der Frequenz !
j
(~q) bei Q wird von
weiteren generellen Termen bestimmt. Der Term 1
!
j
(~q)
besagt, daß unter Vernachla¨ssigung
aller anderen Beitra¨ge die Intensita¨t invers proportional zu der Frequenz der Mode ist. Der
Besetzungsfaktor nach der Bose–Einstein Statistik n
j
=
1
exp(
~!
j
(q)
k
B
T
) 1
geht fu¨r T!0 gegen
0, d.h. die Phononen frieren aus, und fu¨r T !1 gegen kBT
~!
in Analogie zu der klassischen
Beziehung. D.h. in der Hochtemperaturna¨hrung (klassischer Grenzfall) ist die gemessene
Intensita¨t 1
!
2
. Hochenergetische Moden sind also immer wesentlich schwerer zu beobach-
ten als niederenergetische. Da Neutronenstreuexperimente nahezu immer unter mangelnder
Intensita¨t leiden, fu¨hrt dies ha¨ufig dazu, daß die ho¨chsten Zweige nicht beobachtet werden
ko¨nnen.
Der komplizierteste Term F
1
(;
~
Q; ~q) in der Gleichung 5.31 wurde fu¨r einen periodischen
Kristall nach klassischem Konzept bestimmt. Es wurde angenommen, daß die Atome in
großen Zellen (oder Cluster) gruppiert sind. Diese Zellen wiederholen sich in dem dreidi-
mensionalen Raum periodisch, um das System zu bauen. Die Lage ~l des Atoms kann durch
die Gleichung ~l = ~ll + ~d bestimmt werden. Der Vektor ~ll fu¨hrt zum Ursprung der Zellen,
und der Vektor ~d entspricht die Atomlage in dieser Einheitszelle. Unter dieser Bedingungen
ergibt sich der Term F
1
(;
~
Q; ~q) wie folgt:
F
1
(
~
Q; ~q) =
X
d
b
d
 (M
d
)
 1=2
 e
( W
d
(
~
Q))
e
i
~
Q
~
d
 (
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Q  e
j
d
(~q)) (5.36)
mit: M
d
die Masse der Atome, b
d
die entsprechende Streula¨nge, und ej
d
(~q) der Polarisati-
onsvektor, wobei u¨ber die Atome d in der primitiven Zelle summiert wird. Ohne die letzte
Klammer und ohne M
d
entspricht die Gleichung 5.36 genau dem elastischen Strukturfak-
tor, insbesondere bezeichnet exp( W
d
(
~
Q)) den Debye–Waller–Faktor. Zu der koha¨renten
unelastischen Streuung ko¨nnen also nur Atome beitragen, deren Polarisationsvektor, ej
d
(~q),
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eine Komponente parallel zu ~Q besitzt. Da der Term ~Q linear eingeht, steigt F
1
(~q;
~
Q) pro-
portional zu jQj; die Intensita¨t der Einphononenstreuung ist somit proportional zu Q2.
Wenn wir nun den inkoha¨renten Einphononenterm betrachten, zeigt die Gleichung 5.32, daß
es sich um Spektren handelt, deren Intensita¨t, nicht aber deren Gestalt vom Impulsu¨bertrag
~Q abha¨ngig ist und deshalb als
”
Untergrund“ der Maxima des koha¨renten Einphononen-
querschnitts im unelastischen Bereich der Spektren auftauchen.
5.9.2 Die 2–Phononen–Streuung
Wie vorher erwa¨hnt wurde, wurde die Bestimmung der Dispersionsrelationen unter der An-
nahme durchgefu¨hrt, daß die Maxima den Einphonontermen entsprechen. Aber man muß
sich fragen, ob nicht einige Maxima im unelastischen Bereich durch Mehrphononen verur-
sacht werden.
Wenn wir annehmen, daß sich bei großen Q–Werten die Interferenzeffekte gegenseitig eli-
minieren, so daß die Interferenzeffekte keine Bedeutung haben, dann kann man ho¨chstens
die 2–Phononen–Streuung bei der Auswertung der Daten beru¨cksichtigen.
Die Wahrscheinlichkeit, daß Zweiphononen zur Bildung eines Maximums in S(Q,!) fu¨hren,
ist gering, weil Mehrphononen mehrere q Vektoren gleichzeitig ins Spiel bringen und damit
die Interferenzwahrscheinlichkeit gering wird, so daß Mehrphononen eher wie inkoha¨rente
Streuung zu dem dynamischen Strukturfaktor beitragen, d.h. die inkoha¨rente Na¨herung eine
gute Na¨herung ist und deshalb auch in der Korrektur der Zustandsdichte benutzt wird (s.
Kapitel 6).
5.10 Streuwahrscheinlichkeiten in der Proben
Es ist mo¨glich, ohne Experiment beide Streuwahrscheinlichkeiten, d.h. die koha¨rente und die
inkoha¨rente Streuung (siehe Abschnitt 5.7), durch die partiellen Streuquerschnitte oh
i
und

inoh
i
aller Atomarten in der Proben abzuscha¨tzen. Der gesamte koha¨rente und inkoha¨rente
Streuquerschnitt ergibt sich fu¨r ein System aus n Elementen wie folgt:

oh
=
n
X
i=1

i

oh
i
(5.37)

inoh
=
n
X
i=1

i

inoh
i
(5.38)
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Mit 
i
den Atomprozentkonzentrationen der Atomsorten i. Sie sind mit der atomaren Zu-
sammensetzung der Probe bekannt. oh
i
und inoh
i
sind die entsprechenden partiellen
koha¨renten und inkoha¨renten Streuquerschnitte, die in der Literatur (wie [37]) fu¨r jede
Atomsorte zu finden sind. Die Berechnungsergebnisse fu¨r die hier untersuchten Quasikri-
stalle stehen in der Tabelle 5.1.
Zn
63:0
Mg
26:30
Y
10:70
Zn
65:5
Mg
22:90
Ho
11:60
Zn
61:40
Mg
27:70
Er
11:00

oh
= 8:0616 
oh
= 7:554 
oh
= 7:634

inoh
= 0:363 
inoh
= 0:157 
inoh
= 0:113
Tabelle 5.1: Koha¨renter und inkoha¨renter Streuquerschnitt der Proben.
Es ist leicht, aus dieser Tabelle zu erkennen, daß die inkoha¨renten Streuquerschnitte we-
sentlich kleiner sind als die koha¨renten . Das Ergebnis wird spa¨ter in der Auswertung
ausgenutzt werden. Das bedeutet, daß die kollektiven Schwingungen in den Spektren der
gestreuten Neutronen dieser Proben dominieren. Fru¨here Messungen am Quasikristall AlPd-
Mn [38, 39] haben gezeigt, daß auch dort die kollektiven Schwingungen dominieren. Das
Ergebnis ist ha¨ufig aber nicht allgemein gu¨ltig. Z.B. bei großen Q–Werten werden d2
d
dE
)
oh
und d2
d
dE
)
inoh
durch den inkoha¨hrenten Limit der koha¨renten Streuung vergleichbar.
5.11 Durchfu¨hrung der Messungen
5.11.1 Die Neutronenstreuexperimente an der ZnMgY–Probe
Die ersten Neutronenstreuexperimente wurden am Hochflußreaktor des Instituts Laue–
Langevin (ILL) in Grenoble durchgefu¨hrt. Abbildung 5.3 zeigt den Meßplatz IN6.
Wie diese Abbildung zeigt, wird an diesem Instrument fu¨r die Messungen die TOF-Technik
verwendet. Eine Erkla¨rung dieser Methode wurde in Kapitel 3 gegeben. Die Messungen wur-
den bei Raumtemperatur und mit einer einfallenden Energie von 4.75 meV durchgefu¨hrt.
5.11.2 Korrektur der Daten
Der doppeltdifferentielle Wirkungsquerschnitt gibt die Wahrscheinlichkeit fu¨r einen einfa-
chen Streuprozeß in der Probe wieder. Aber wa¨hrend der Streuprozesse wirken mehrere
Sto¨rfaktoren, die das Experiment stark beeinflussen ko¨nnen [40]. Ein Neutron ko¨nnte z.B.
nicht nur auf dem Weg zum Detektor absorbiert werden, sondern auch mehrmals in der
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Abbildung 5.3: ¨Uberblick u¨ber den Meßplatz (IN6) in Grenoble.
Probensubstanz und auch an den Wa¨nden des Probenhalters gestreut werden, bevor es zum
Detektor kommt. Die Absorption der Neutronen in der Probe wurde mit dem Programm
TOFSPESI korrigiert [41]. Die Mehrfachstreuung muß durch Simulation des Experimen-
tes auf dem Computer abgescha¨tzt und subtrahiert werden. Hierzu wurden das Programm
MSCAT-85 verwendet [42, 43]. Zur Korrektur des Untergrundes und zur Normierung der
Spektren wurden, wie bei der magnetischen Neutronenstreuug (s. Kapitel 3), die Leer– und
die Vanadiummessungen durchgefu¨hrt. Zur Auswertung der gemessenen Daten wurde jedes
einzelne Spektrum analysiert, um die defekten Detektoren eliminieren oder korrigieren zu
ko¨nnen. Die selektierten Spektren wurden danach in Gruppen von jeweils 2 Spektren zu-
sammengefaßt, um die statistische Genauigkeit zu erho¨hen. Bei dem ¨Ubergang von S(,!)
zu S(Q,!) wurde einen Fit der S(Q,! = onst:)–Daten durchgefu¨hrt. Das Ergebnis stellt die
Abbildung 5.4 dar.
5.11.3 Diskussion
Abbildung 5.4 zeigt den dynamischen Strukturfaktor der ZnMgY–Probe. Die unelastische
Neutronenstreuung ist leicht durch die Spektren am Fuß des elastischen Peaks zu erken-
nen. Aufgrund der vorher gezeigten Tabelle (Tabelle 5.1) wird diese unelastische Streuung
hauptsa¨chlich durch die kollektiven Schwingungen der Atome verursacht. Es ist auch leicht
auf derselben Abbildung (s. Abb. 5.4) zu erkennen, daß bei steigenden Q–Werten die Inten-
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Abbildung 5.4: Dynamischer Strukturfaktor von ZnMgY gemessen bei Raumtemperatur mit einer
einfallenden Energie von 4.75 meV.
sita¨t steigt, und bei steigender Energie die Intensita¨t abfa¨llt.
Gemessen wird immer der totale Strukturfaktor, d.h. die gewichtete Summe der partiellen
dynamischen Strukturfaktoren S
i;j
(Q,!) plus der Autokorrelationsteil (self part) Sself
i
(Q,!)
des Strukturfaktors, wenn die Neutronen auch inkoha¨rent gestreut werden:

s
S(Q; !) = 4
n
X
i
n
X
j
b
i
b
j

i

j
S
ij
(Q; !)
+
n
X
i

i

in
i
S
self
i
(Q; !) (5.39)
mit:

s :ist der totale Streuquerschnitt

i
: ist die atomare Konzentration des Elementes i
b
i
: ist die koha¨rente Streula¨nge des Elementes i
Die Wichtungsfaktoren der partiellen Beitra¨ge zum totalen dynamischen Strukturfaktor sind
in der Tabelle 5.2 dargestellt.
Man kann aus der Tabelle 5.2 erkennen, daß die Zn-Zn und Zn-Mg die gro¨ßten Beitra¨ge zu
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- 4
i

j
b
i
b
j

i

in
i
Zn–Zn 1.6085 0.049
Zn–Mg 0.6359 -
Zn–Y 0.3732 -
Mg–Mg 0.2501 0.021
Mg–Y 0.1470 -
Y–Y 0.0867 0.016
Tabelle 5.2: Gewichtsfaktor der partiellen dynamischen Strukturfaktor der ZnMgY–Probe.
dem Strukturfaktor haben. Die Autokorrelationen der Zn-, Mg- und Y–Atomen sind dagegen
sehr klein. Sie sind also zu vernachla¨ssigen.
5.11.4 Die Neutronenstreuexperimente an der ZnMgEr/Ho–Probe
5.11.4.1 Einfu¨hrung
Diese Messungen sollten urspru¨nglich am ILL (IN6) durchgefu¨hrt werden. Aber aufgrund
der unelastischen magnetischen Streuung, die durch die seltenen Erden (Er und Ho) ver-
ursacht wird, war es unmo¨glich, die Schwingungsdynamik der ZnMgRE–Proben mit kal-
ten Neutronen zu untersuchen. Das wird deutlich durch den Vergleich des DDWQ (Sum-
me aller Spektren) der ZnMgY–Probe, die nicht magnetisch streut, mit dem DDWQ der
ZnMgEr/Ho–Probe (s. Abbildung 5.5). Man sieht, daß der DDWQ der ZnMgEr/Ho–Probe,
der ohne die magnetische Streuung in der selben Gro¨ßenordnung wie der DDWQ der
ZnMgY–Probe sein sollte, von der magnetischen Streuung enorm stark beeinflußt wird. Die
Messungen mu¨ssen deshalb unter besonderen Bedingungen (Einfallsenergie, Temperatur)
durchgefu¨hrt werden, so daß man die magnetische Streuung von der Schwingungsdynamik
abtrennen kann.
Die Gleichung 3.1 gibt einen Hinweis darauf, wie die besseren Meßbedingungen zur Unter-
suchung der Schwingungsdynamik in Quasikristallen mit seltenen Erden gemacht werden
ko¨nnen. Diese Gleichung zeigt, daß die unelastische magnetische Intensita¨t vom Formfaktor
F (Q) abha¨ngig, der bei steigenden Q–Werten abfa¨llt.
Aus diesen ¨Uberlegungen folgt, daß die Messungen bei genu¨gend hohen Q–Werten durch-
gefu¨hrt werden mu¨ssen, so daß die magnetische Streuung proportional zu F 2(Q) unterdru¨ckt
wird. Da der dynamische Bereich des Experimentes wesentlich durch die einfallende Ener-
gie bestimmt wird, ist es notwendig, die Messungen bei großer einfallender Energie durch-
zufu¨hren (s. Anhang B).
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Abbildung 5.5: Vergleich des DDWQ der ZnMgEr/Ho–Probe mit dem DDWQ der ZnMgY–
Probe, die Neutronen nicht magnetisch streut.
5.11.5 Meßplatz
Die Messungen wurden an der Spallationsneutronenquelle ISIS des Rutherford Appleton
Laboratorium in England durchgefu¨hrt.
Abbildung 5.6 gibt einen ¨Uberblick u¨ber die Spallationsquelle, an der das Flugzeitspektro-
meter MARI steht.
Das Meßprinzip am thermischen Neutronen Flugzeitspektrometer MARI ist sowohl mit den
Messungen am HMI als auch am ILL vergleichbar, ausgenommen die Neutronenerzeugung,
die an der ISIS nicht durch Kernspaltung, sondern durch Spallation erfolgt: Zuerst erzeugt
der pre–injector H –Ionen, die mittels eines linearen Beschleunigers (Linac) zum Synchro-
tron gebracht werden. Am Ende des Linac befindet sich eine du¨nne Al–Schicht, die die zwei
Elektronen der H  abstreift. Es bleiben also nur reine Wasserstoffkerne d.h. Protonen u¨brig.
Diese werden in dem Synchrotron durch ein elektromagnetisches Feld auf eine Energie
von 800 MeV beschleunigt, und werden danach auf ein Uran– oder Tantal–Target geleitet.
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Abbildung 5.6: Meßplatz am ISIS (MARI).
Beim Auftreffen der Protonen auf die Targetkerne zerplatzen (Spallation) die Uran– oder
Tantalkerne und dabei werden hochenergetische Neutronen frei, die nach ihrem Abbremsen
in unterschiedlichen Moderatoren zur Neutronenstreuung benutzt werden ko¨nnen. Diese
thermischen Neutronen werden dann durch Strahlrohre an die Meßpla¨tze geleitet.
5.11.6 Durchfu¨hrung der Messungen
Unsere Messungen wurden am thermischen Flugzeitspektrometer MARI mit einer Einfall-
senergie von 75 meV (statt 4.75 meV am IN6), einer Probentemperatur von 200 K und im
Winkelbereich von 3.4Æ bis 134Æ durchgefu¨hrt. Wie im HMI und ILL wurden zum Korri-
gieren Messungen des leeren Probenhalters (Leermessung) und zum Kalibrieren Messungen
mit dem mit Vanadium gefu¨llten Probenhalter (Vanadiummessung) durchgefu¨hrt. Aus der
Breite der elastischen Linien (FWHM) der Spektren der Vanadiummessungen konnte man
eine mittlere Energie–Auflo¨sung des Meßinstruments von 2.7 meV ablesen.
Da es die Absicht dieser Messungen war, die magnetische Streuung weitgehend zu unter-
dru¨cken, ist es sinnvoll zu pru¨fen, wie weit uns diese Herabsetzung des magnetischen Streu-
beitrages gelang. Eine Antwort auf diese Frage wird durch die Abbildung 5.7 gegeben: Sie
zeigt eine zweidimensionale Darstellung des dynamischen ZnMgEr–Strukturfaktors. Man
erkennt sofort, daß bei steigenden Q–Werten der Fuß des elastischen Peaks schmaler wird.
Dafu¨r steigt die Intensita¨t im unelastischen Bereich. Dieser Wechsel kommt dadurch zu-
stande, daß bei steigenden Q–Werten die magnetische quasielastische Streuung am Fuß
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Abbildung 5.7: Aufsicht auf den dynamischen Strukturfaktor der ZnMgEr–Probe gemessen mit einer
Einfallsenergie von 75 meV und und bei 200K.
der elastischen Linie durch den magnetischen Formfaktor unterdru¨ckt wird, wa¨hrend die
n–Phononen Intensita¨t proportional zu Q2n angeregt wird.
5.11.7 Dynamischer Strukturfaktor
Nach der Messung wurden die Daten sorgfa¨ltig korrigiert und vor allem die Mehrfachstreu-
ung subtrahiert. Das Korrekturverfahren ist a¨hnlich wie das, das fu¨r ZnMgY–Probe durch-
gefu¨hrt wurde. Die Ergebnisse zeigen die Abbildungen 5.8 und 5.9.
Mit Hilfe der Gewichtsfaktoren in der Gleichung 5.39, kann man die partiellen Beitra¨ge zum
gemessenen totalen dynamischen Strukturfaktor der ZnMgEr/Ho abscha¨tzen.
Die Ergebnisse sind in der Tabelle 5.3 dargestellt. Sie zeigt (Tab. 5.3), wie bei ZnMgY–
Probe, daß die Beitra¨ge der inkoha¨rente Streuung gegenu¨ber der koha¨renten Streuung zu
vernachla¨ssigen sind. Dominante Beitra¨ge zu dem Strukturfaktor sind durch die koha¨renten
Korrelationen Zn–Zn, Zn–Mg, Zn–Er und Zn–Ho gegeben.
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Abbildung 5.8: Dynamischer Strukturfaktor der i–ZnMgEr–Probe.
0 10 20 30 40 50 60
2
4
6
8
10
12
0
0.01
0.02
0.03
0.04
0.05
Q [1/Ang]
ZnMgHo, 200K
omega [meV]
S(
Q,
om
eg
a) 
[1/
me
V]
Abbildung 5.9: Dynamischer Strukturfaktor der i–ZnMgHo–Probe.
In Abbildungen 5.8 und 5.9 sieht man in der Mitte den untersuchten Teil der Linien der
elastisch gestreuten Neutronen. An den Fu¨ßen der elastischen Linie sieht man die unelasti-
sche Streuung. Links der elastischen Linie liegen die Neutronen–Energiegewinn–Spektren,
definiert durch die Ankunftszeit der Neutronen am Detektor nach einem Energiegewinn der
Neutronen im Streuprozeß. Die Neutronen–Energieverlust-Spektren rechts der elastischen
Linie entsprechen den Anregungen von Schwingungen unter dem entsprechenden Energie-
verlust der Neutronen, die spa¨ter als die elastischen gestreuten Neutronen am Detektor an-
gekommen sind. Beide Spektralbereiche enthalten dieselben Informationen. Daher werden
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- ZnMgEr ZnMgHo ZnMgEr ZnMgHo
Zn–Zn 1.5086 1.7129 0.047 0.050
Zn–Mg 0.6483 0.5711 - -
Zn–Er 0.3731 - - -
Zn–Ho - 0.4311 - -
Mg–Mg 0.2786 0.1904 0.022 0.018
Mg–Er 0.1603 - - -
Mg–Ho - 0.1437 - -
Er-Er 0.0923 - 0.121 -
Ho-Ho - 0.1085 - 0.0042
Tabelle 5.3: Gewichtsfaktor der partiellen dynamischen Strukturfaktor der ZnMgEr/Ho–Probe.
wir im Kapitel 5.8 die Auswertung auf die Neutronen–Energieverlustspektren beschra¨nken,
weil in diesem Bereich die Auflo¨sung des Spektrometers besser ist als auf der Neutronen–
Energiegewinnseite, was in den Abbildungen 5.8 und 5.9 zusehen ist. Im Folgenden wird
die Schwingungsdynamik im Abschnitt 5.11.9 durch die Dispersionsrelation analysiert.
5.11.8 Analyse der Strukturfaktoren
Da die obengenannten Strukturfaktoren (s. Abbildungen 5.4, 5.8 und 5.9) fu¨r Mehrfach-
streuung korrigiert sind, ist es mo¨glich, die Lage der Maxima im unelastischen Bereich
der Spektren festzustellen: Man kann sie gut auflo¨sen, weil die Schwingungsmoden !
j
mit
der Einfallsenergie vergleichbar ist. Die Ermittlung aller Schwingungsmoden erfolgt durch
Schnitte im dynamischen Strukturfaktor an vielen Q–Werten und Festlegen aller Strukturma-
xima, die sich im unelastischen Bereich befinden. Auf dieser Weise wurden diese Maxima
fu¨r die Bestimmung der Dispersionsrelation der ZnMgY–Probe (s. Abbildung 5.13) und
ZnMgHo–Probe (s. Abbildung 5.15) ausgenutzt.
Eine deutliche ¨Ubersicht u¨ber das Verhalten der Intensita¨t bei steigenden Q–Werten illu-
strieren die Abbildungen 5.10 und 5.11. Sowohl bei der ZnMgHo–Probe als auch bei der
ZnMgY–Probe sieht man, daß bei steigenden Q–Werten die Intensita¨t der unelastischen
Streuung wie erwartet steigt.
Kapitel 5. Dynamik in i–ZnMgEr/Ho/Y–Proben 79
−50.0 −30.0 −10.0 10.0 30.0 50.0
E [meV]
0.00
0.03
0.05
S[
Q,
E)
 [1
/m
eV
]
Q=22.5 [1/nm]
Q=42.0 [1/nm]
Q=61.5 [1/nm]
Q=81.1 [1/nm]
Abbildung 5.10: Schnitte des ZnMgHo–Strukturfaktors bei Q=22.5, 42.0, 61.5 und 81.0 nm 1.
Der Abfall der Intensita¨t bei steigenden Energien kann durch den Term 1
!
2
j
(~q)
erkla¨rt werden.
Das Verhalten zwischen Intensita¨t und Frequenz wird spa¨ter durch die verallgemeinerte Zu-
standsdichte G(!) besta¨tigt, die bei niedrigen Energieu¨bertra¨gen ~! deshalb mit sehr viel
besserer statistischer Genauigkeit als bei hohen Energieu¨bertra¨gen bestimmt werden kann.
5.11.9 Dispersionsrelation
Um die Schwingungsmoden (oder die Struktur der Energieba¨nder) in der ZnMgY–Probe fest-
stellen zu ko¨nnen, ko¨nnen die (im reziproken Raum) winkelgemittelten Dispersionen sehr
hilfreich sein. Sie ergeben sich aus den Energien der Maxima, die im unelastischen Anteil
des Strukturfaktors beobachtet werden: Man berechnet Schnitte bei konstanten Q–Werten
und stellt die Lage aller enthaltenen Maxima u¨ber der Energieskala fest.
Abbildung 5.12 zeigt das Verfahren fu¨r die Bestimmung der Maxima: Bei Q=24.6 nm 1
wurden z.B. nur die mit Pfeilen bezeichneten Peaks beru¨cksichtigt.
Abbildung 5.13 illustriert die so erhaltenen Dispersionsrelationen, die sich aus den Q– und
!–Werten aller Maxima im unelastischen Bereich ergeben. Eine Rechtfertigung diese Me-
thode, die Dispersionsrelation aus experimentellen Daten zu bestimmen, wurde in Abschnitt
5.9.1 durch die Einphononenna¨hrung gegeben.
Aus der Abbildung 5.13 erkennt man, daß sich fu¨nf Dispersionszweige bestimmen lassen,
die fast Q unabha¨ngig sind. Man ko¨nnte vermuten, daß die Schwingungsmoden sich in ver-
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Abbildung 5.11: Schnitte des ZnMgY–Strukturfaktors bei Q=20.4, 22.2 und 24.6 nm 1 .
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Abbildung 5.12: Erkla¨rung des Verfahrens fu¨r die Bestimmung der Maxima bei Q=24.6 [1/nm] fu¨r
die ZnMgY–Probe.
schiedenen Ba¨ndern teilen. Man kann nicht die Schwingungsmode jedes Bandes identifizie-
ren, aber man kann vermuten, daß die unteren Ba¨nder eher akustischen Moden zuzuordnen
sind, die oberen entsprechen eher optischen Moden. In Abbildung 5.13 ist es nicht mo¨glich,
zwischen transversalen und longitudinalen Schwingungsmoden zu unterscheiden. Die domi-
nanten Ba¨nder liegen etwa bei 8, 10, 16 und 24 meV.
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Abbildung 5.13: Winkelgemittelte Dispersionszweige der ZnMgY–Probe gemessen bei Raumtem-
peratur.
5.11.10 Dispersionsrelation
Die Methode zur Bestimmung der Dispersionsrelation ist dieselbe wie sie vorher im Ab-
schnitt 5.11.9 beschrieben wurde. Die Dispersionsrelation wurde aus der Lage der Maxima
im unelastischen Bereich des dynamischen Strukturfaktors bestimmt. Abbildung 5.14 zeigt
ein Beispiel fu¨r die Bestimmung der Maxima bei Q=63.6 und Q=73.8 [1/nm].
Die Abbildung 5.15 zeigt die Dispersionsba¨nder der ZnMgHo–Probe, die sehr a¨hnlich wie
diejenigen der ZnMgEr–Probe sind3. Sie gibt durch die Zweige eine Vorstellung u¨ber die
Schwingungsba¨nder in der ZnMgHo–Probe. Man kann drei Zweige beobachten. Da die
Identifizierung der Peaks von der Auflo¨sung abha¨ngig ist, ko¨nnten es auch mehr als drei
Zweige sein. Die Bestimmung der Schwingungsmoden jedes Bandes ist nicht einfach, aber
mit hoher Wahrscheinlichkeit entsprechen die unteren Ba¨nder (bzw. die oberen) der akusti-
schen (bzw. optischen) Mode. Die deutlichen Ba¨nder sind bei ca. 9(10), 17 und 24 meV zu
erkennen.
3 Aus den Schnitten durch den dynamischen Strukturfaktor der ZnMgEr–Probe folgen im Wesentlichen die
gleichen Ba¨nder wie ZnMgHo in Abbildung 5.15 gezeigt.
Kapitel 5. Dynamik in i–ZnMgEr/Ho/Y–Proben 82
−5 5 15 25 35 45 55
E[meV]
0.00
0.01
0.02
0.03
S(
E)
Q=63.6 [1/nm]
Q=73.8 [1/nm]
Abbildung 5.14: Beispiel fu¨r die Bestimmung der Maxima bei zwei verschiedenen Q–Werten fu¨r die
ZnMgHo–Probe. Die ausgewa¨hlten Maxima sind mit Pfeilen bezeichnet.
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Abbildung 5.15: Dispersionsrelation der ZnMgHo/Er–Probe bei 200 K.
Beim Vergleich der Abbildungen 5.13 und 5.15 muß man bedenken, daß die Ba¨nder in sehr
unterschiedlichen Q–Bereichen und mit sehr unterschiedlicher Energieauflo¨sung bestimmt
wurden. Dennoch kann man feststellen, daß die Ba¨nder bei 8(9), 16(17) und 24 meV meV in
den dynamischen Strukturfaktoren aller drei Proben wiederzufinden sind, also vielleicht fu¨r
die ganze Substanzklasse charakteristisch sind.
Kapitel 6
Die Zustandsdichte
6.1 Einfu¨hrung
Um die Schwingungsdynamik der Materialien zu verstehen, steht neben dem dynamischen
Strukturfaktor auch die Zustandsdichte G(!) zur Verfu¨gung. Sie wird in diesem Kapitel
verwendet, um Informationen u¨ber die Einzelteilchendynamik in den ZnMgEr/Ho/Y–Proben
zu erhalten.
6.2 Atomschwingungen
Wenn verschiedene Atomsorten zu der gemessenen Schwingungszustandsdichte beitragen,
ergibt sich die gesamte Zustandsdichte zu:
G(!) =
P
n
i

i
w
i
g
i
(!)
P
n
i

i
w
i
(6.1)
mit:

i
:ist die Atomkonzentration des Elementes i,
g
i
:ist die partielle Zustandsdichte des Elementes i,
w
i
: ist die Ankopplung der Sonde an die Atomsorte i.
Sind alle w
i
= 1 so ist F (!) die wahre Schwingungszustandsdichte. Weil
P
n
1

i
= 1 ist,
ergibt sich F (!) wie folgt:
F (!) =
n
X
1

i
g
i
(!) (6.2)
Sind die w
i
6= 1, bestimmt man statt der wahren Zustandsdichte die verallgemeinerte
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Zustandsdichte G(!), die oft nur sehr wenig von der wahren Zustandsdichte F (!) ab-
weicht [44].
Die verallgemeinerte Zustandsdichte (GVDOS), die man mit Neutronen als Sonde bestimmt,
ergibt sich wie folgt:
G(!) =
P
n
i
e
 2W
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(6.3)
mit:

s
i
:ist der Streuquerschnitt des Elementes i ,
e
 2W
i : ist der Debye–Waller–Faktor des Elementes i,
M
i
: ist die Masse des Elementes i.

i
und g
i
wie vorher beschrieben.
Der Beitrag zur gesamten Zustandsdichte jeder Atomsorte wird durch 
i
, 
s
i
, M
i
und den
Debye–Waller–Faktor e 2Wi der Atomsorte i bestimmt.
An Hand der Wichtungsfaktoren kann man aus der Gleichung 6.3 ablesen, welche Atom-
schwingungen in den ZnMgEr/Ho/Y–GVDOS dominieren.
Unter Nicht–Beru¨cksichtigung der unbekannten partiellen Debye–Waller–Faktor stellt die
Tabelle 6.1 den berechneten Gewichtsfaktor 
i

s
i
M
i
jeder Atomsorte in den ZnMgEr/Ho/Er–
Proben dar.
Probe Zn
63:0
Mg
26:30
Y
10:70
Zn
65:5
Mg
22:90
Ho
11:60
Zn
61:40
Mg
27:70
Er
11:00
- Zn Mg Y Zn Mg Ho Zn Mg Er

i

s
i
M
i
0.039 0.040 0.0093 0.041 0.035 0.0059 0.039 0.042 0.0057
Tabelle 6.1: Berechnung der Gewichstfaktoren 
i

s
i
M
i
der Atome i in jeder Probe.
Diese Ergebnisse zeigen, daß die Gewichtsfaktoren der Zn– und Mg–Atome fu¨r alle Proben
fast gleich sind. Fu¨r Ho, Er, und Y sind sie einen Faktor 4 bis 6 kleiner. Daher dominieren
die Schwingungsintensita¨ten der Zn– und der Mg–Probe in der verallgemeinerten Zustands-
dichte G(!) .
Diese Methode gibt eine gute Abscha¨tzung fu¨r den Beitrag jedes Elementes in der Probe zur
verallgemeinerten Zustandsdichte, aber sie ermo¨glichen nicht die Kenntnisse der partiellen
Spektren g
i
(!). Eine bessere Methode fu¨r diese Aufgabe, der Vergleich mit Modellrechnun-
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gen, wird spa¨ter im Abschnitt 6.6 behandelt.
6.3 Bestimmung der Zustandsdichte
6.3.1 Einfu¨hrung
Fu¨r einen einatomaren, inkoha¨renten Streuer mit kubischem Bravaisgitter in harmonischer
Na¨herung hat man den folgenden Zusammenhang zwischen dem inkoha¨renten doppelt–
differentiellen Wirkungsquerschnitt und der Schwingungszustandsdichten [45, 46]:
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.
Subtrahiert man den Mehrphononenterm, so ergibt sich die Zustandsdichte des einatomaren
inkoha¨renten Streuers wie folgt [45]:
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: ist der inkoha¨rente Einphononen Anteil der DDWQ.
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Die Terme 
inoh
, E
0
, E, ! und M sind vorher beschrieben.
Die Bestimmung der Zustandsdichte fu¨r koha¨rente Streuer stellt aufgrund der Interferenzef-
fekte eine gro¨ßere Schwierigkeit dar. 1967 wurde von Oskotskii [47] eine Methode vorge-
schlagen, nach der man auch fu¨r koha¨rente Streuer die Zustandsdichte bestimmen kann. Der
der Gleichung 6.8 entsprechende Ausdruck lautet dann:
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sin()d
mit:

oh
:ist der koha¨rente Streuquerschnitt,
Q
min
und Q
max
:ist der kleinste und gro¨ßte Q–Wert, der bei der Messung erfaßt wurde,
d
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oh
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1phon:
: ist der koha¨rente 1–Phononen Anteil des DDWQ.
E
0
, E ,, e
2W und M wie vorher beschrieben. g(!) entha¨lt keine Interferenzeffekte. Somit
ist sie eine Gro¨ße der Einzelteilchendynamik. Das Integral u¨ber die gemessenen Einpho-
nonenteile des DDWQ gewichtet mit dem Sinus des Streuwinkels  (sin()) sorgt fu¨r das
Herausmitteln der Interferenzeffekte, wenn der vom Experiment erfaßte Bereich des rezi-
proken Raumes zwischen Q
min
und Q
max
hinreichend groß ist. Nach dieser Mittelung im
reziproken Raum kann auch aus der koha¨renten Streuung die Einzelteilchendynamik, die
g(!) bestimmt, in guter Na¨herung berechnet werden.
6.3.2 Die Mehrphononenprozesse
Entsprechend der Bose–Einstein Statistik ko¨nnen Einphononenprozesse in der Neutronen-
streuung angeregt oder absorbiert werden. Zusa¨tzliche Intensita¨t kann im unelastischen
Neutronenstreuprozeß durch die Mehrphononenprozesse auftreten. Sie kommen dadurch
zustande, daß in einem Streuprozeß zwei oder mehr Phononen absorbiert oder erzeugt
werden ko¨nnen. Sie verursachen eine zusa¨tzliche Intensita¨t und behindern damit die di-
rekte Information u¨ber die Einphononenprozesse [48]. Sie mu¨ssen also in inkoha¨renter
und harmonischer Na¨herung nach Gleichung 6.4 abgescha¨tzt und subtrahiert werden. Einen
deutlichen Einfluß der Multiphononenprozesse sieht man in [49] und [50] .
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6.3.3 Die Mehrphononenkorrektur
Das Verfahren der Mehrphononenkorrektur unserer Zustandsdichten haben wir nach der
Vero¨ffentlichung von Oskotskii [47] abgeleitet (s. auch [46]). Sein Argument ist, daß bei
einem großen Q–Bereich die Mehrphononen in inkoha¨renter Na¨herung berechnet werden
ko¨nnen. Deshalb wird die Korrektur durch ein Iterationsverfahren wie folgt durchgefu¨hrt:
In der ersten Iteration wurden der Debye–Waller–Faktor und die Zustandsdichte durch die
experimentellen Daten berechnet. Diese wurde als nullte Na¨herung der 1–Phononen Zu-
standsdichte bezeichnet. Nach der Gleichung 6.4 wurden die Mehrphononen berechnet und
von der experimentellen Zustandsdichte subtrahiert. In der zweite Iteration wurden wieder-
um die Mehrphononen und der Debye–Waller Faktor mit Hilfe der neuen Zustandsdichte
bestimmt und subtrahiert. Dieses Verfahren wird so lange wiederholt, bis die Summe des
mit Hilfe der Zustandsdichte berechneten Einphononenanteils des DDWQ (s. Gleichung 6.8)
und der mit der Mehrphononenintensita¨t berechneten ho¨heren Phononenterme (s. Gleichung
6.4) der gemessenen Intensita¨t innerhalb einer vorgegebenen Fehlergrenze entspricht. Die-
ses Korrekturverfahren konvergiert normalerweise nach wenigen Iterationen [46].
6.4 Zustandsdichte der i–ZnMgY
Die Zustandsdichte wird aus der Summe aller d2
d
dE
gewichtet mit sin() berechnet. Nach
Abziehen eines zusa¨tzlichen zeitkonstanten Untergrundes von ca. 0.01 Impulsen pro Ener-
giekanal wurde dann die Mehrphononenkorrektur wie oben beschrieben durchgefu¨hrt. Nach
fu¨nf Iterationen wurde Selbstkonsistenz erreicht. Abbildung 6.1 stellt das Ergebnis dar.
6.4.1 Diskussion
Abbildung 6.1 legt nahe, daß es sich bei der Zustandsdichte der i–ZnMgY–Probe um
zwei Hauptba¨nder handelt [51]. Das erste Band ist dominant und schmal und sein Schwer-
punkt liegt bei ca. 19 meV. Das zweite Band dagegen ist sehr breit und sein Schwerpunkt
liegt bei 47 meV. Das schmale Band setzt sich aus drei Unterba¨ndern (die beiden Schul-
tern plus das Maximum) um ca. 11, 17 und 24 meV zusammen. Diese Ergebnisse sind
in ¨Ubereinstimmung mit den Dispersionsrelationsergebnissen der ZnMgY–Probe in Abbil-
dung 5.13, wo Ba¨nder bei ca. 10, 16 und 24 meV beobachtet wurden.
Das zweite Band ist sehr schwach ausgepra¨gt. Es ist sehr breit und setzt sich vielleicht aus
mehreren Unterba¨ndern zusammen. Die u¨brigen Ba¨nder in der winkelgemittelten Dispersi-
onsrelation (s. Abbildung 5.13) ko¨nnen wir in der Zustandsdichte der ZnMgY–Probe nicht
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Abbildung 6.1: Verallgemeinerte Zustandsdichte der ZnMgY–Probe bei T=300 K, gemessen mit
einer einfallenden Energie von 4.75 meV.
identifizieren.
Abbildung 6.1 la¨ßt auch vermuten, daß der wesentliche Teil der Schwingungen im Energie-
bereich von ca. 0 bis 30 meV liegt. Unterhalb 5 meV zeigt G(!) sehr gut einen !2–Verlauf,
d.h. es ist in ¨Ubereinstimmung mit dem Debye–Modell. In diesem Energiebereich domi-
nieren also die akustischen Schwingungsmoden. Bei Energien gro¨ßer als 30 meV fa¨llt die
Intensita¨t ab.
Bei großen Energien ist die Zahl der erlaubten Zusta¨nde im zweiten Band im Gegensatz zum
ersten Band gering. Es entha¨lt wahrscheinlich hauptsa¨chlich optische Schwingungsmoden.
Zwischen diesen beiden Ba¨ndern gibt es keine trennende Frequenzlu¨cke.
Fu¨r die weitere Auswertung der Zustandsdichte, erha¨lt man nun den allgemeinen Ausdruck
der Zustandsdichte wie folgt [27]:
G(!) =
V
(2)
3
Z
dS
!
v
g
(6.9)
mit:
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dS
!
: bezeichnet ein Fla¨chenelement,
v
g
=
d!
dq
: bezeichnet die Gruppengeschwindigkeit, die zugleich die Geschwindigkeit ei-
nes Wellenpakets der Phononen ist .
Von besonderem Interesse in dieser Gleichung ist die Abha¨ngigkeit der G(!) von der Grup-
pengeschwindigkeit (v
g
)1 , die beim Nullwerden (horizontale Dispersion) eine Singularita¨t,
van Hove Singularita¨t [52], verursachen kann. Daher kann man bei der Zustandsdichte der
ZnMgY–Probe vermuten, daß die Gruppengeschwindigkeit eines Dispersionszweiges bei ca.
17 meV gleich Null ist. Vermutlich gibt es noch andere Singularita¨ten, wie z.B. bei ! gleich
ca. 10 und 24 meV. Es existieren jedoch keine deutlichen Maxima wie bei 17 meV.
6.5 Zustandsdichte der i–ZnMgEr/Ho–Probe
Die Berechnung der G(!) der ZnMgEr/Ho–Probe ist von besonderem Interesse in dieser
Arbeit. Die Abbildungen 6.2 und 6.3 stellen die Ergebnisse dar.
Die Berechnung der Zustandsdichte der ZnMgEr/Ho–Probe erfolgt mit demselben Verfah-
ren wie bei der ZnMgY–Probe: Alle Korrekturen, insbesondere die Mehrphononenkorrektur,
wurden, wie vorher beschrieben, durchgefu¨hrt. Allerdings werden dabei, um den Einfluß der
magnetischen Streuung auf die Berechnung der Zustandsdichte zu minimieren, nur Inten-
sita¨ten zum Gesamtspektren aufsummiert, die oberhalb 80 nm 1 gemessen wurden.
Ein einfacher Vergleich der Zustandsdichte der ZnMgEr–Probe (s. Abb. 6.2) und der Zu-
standsdichte der ZnMgHo–Probe (s. Abb. 6.3) zeigt außer einer kleinen Abweichung bei
ca. 14 , 22 und 38 meV keinen Unterschied (siehe Abbildung 6.4) zwischen den beiden
Zustandsdichten. Aber die Abbildungen stellen beide einen deutlichen Unterschied zur Ab-
bildung 6.1 dar: Bei der Zustandsdichte der ZnMgEr/Ho–Proben sieht man bei ca. 14, 19
und 24 meV drei deutliche Maxima [53]. Bei der Zustandsdichte der ZnMgY–Probe nur ein
deutliches Maximum bei 17 meV und zwei ausgepra¨gte Schultern bei 11.5 und 24 meV.
Ein graphischer Vergleich der Zustandsdichte der ZnMgEr/Ho/Y–Proben ist im Anhang C
dargestellt. Dort ist es leicht, eine Verschiebung der Zustandsdichte der ZnMgY–Probe zu
kleineren Energien im Vergleich zur Zustandsdichte der ZnMgEr/Ho–Proben zu erkennen.
Als einfache Erkla¨rung fu¨r die Verschiebung betrachten wir das einfachste Modell einer Fe-
der. In diesem Modell ergibt sich die Schwingungsfrequenz der ungekoppelten Oszillatoren
1 Die Geschwindigkeit des Energietransports im Medium.
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Abbildung 6.2: Verallgemeinerte Zustandsdichte der ZnMgEr–Probe bei T=200 K und eine einfal-
lende Energie von 75 meV.
wie folgt:
! =
r
f
m
(6.10)
mit:
f : ist die Federkonstante,
m : ist die Atommasse.
Wenn man nun beachtet, daß die Y–Masse (88.91 g) kleiner als die Er– bzw. Ho–Masse
(167.29 g bzw. 164.93 g) ist, stellt man fest, daß die Verschiebung zu kleineren Energien
einen Widerspruch zu diesem Modell (s. Gl. 6.10) darstellt. Dieser Widerspruch liegt ver-
mutlich daran, daß die Energiekalibrierung und die Auflo¨sungsfunktion des IN6 (Grenoble)
unterschiedlich von denjenigen der MARI sind.
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Abbildung 6.3: Verallgemeinerte Zustandsdichte der ZnMgHo–Probe bei T=200 K und eine einfal-
lende Energie von 75 meV.
Abb. 6.2 und Abb. 6.3 zeigen, daß die Zustandsdichten der ZnMgEr/Ho–Proben offenbar
durch zwei Hauptba¨nder charakterisiert sind: Das erste Band ist um ca. 19 meV zentriert
und entha¨lt die u¨berwiegenden Informationen, die in einem Energiebereich von ca. 0 bis 40
meV liegen. Dabei sind mehrere Unterba¨nder zu erkennen. Die am deutlichsten ausgepra¨gten
liegen bei den Maxima mit ca. 14, 19, und 24 meV. Andeutungen weiterer Unterba¨nder
erkennt man durch die schwachen Strukturen bei ca. 27, 31 und 33 meV.
Das zweite Hauptband liegt im Energiebereich von ca. 40 bis ca. 65 meV. Es ist um 50 meV
zentriert und seine Intensita¨t ist sehr klein im Vergleich zu dem ersten Band. Bei gro¨ßeren
Energien sind also nur wenig Zusta¨nde angeregt, die mo¨glicherweise optische Moden sind.
Ein genauerer Vergleich zwischen der Zustandsdichte der ZnMgHo– und ZnMgEr–Probe
kann man durch eine einfache Differenz zwischen den beiden Zustandsdichten erhalten. Das
Ergebnis zeigt Abbildung 6.4.
Von 0 bis ca. 11 meV sieht man keinen auffallenden Unterschied. Bei den Energien 14,
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Abbildung 6.4: Differenz der verallgemeinerte Zustandsdichten der ZnMgEr und ZnMgHo bei 200
K und 75 meV.
22 und 38 meV ist der Unterschied deutlicher. Im Folgenden werden die Ergebnisse einer
Modellrechnung fu¨r diese Zustandsdichten dargestellt, um befriedigende Erkla¨rungen dieser
Maxima zu gewinnen.
6.6 Modellrechnung
6.6.1 Das Federkonstantenmodell
Im vorherigen Abschnitt wurden deutliche Maxima in der Zustandsdichte der ZnMgY/Er/Ho–
Probe festgestellt (s. Abbildungen 6.1, 6.2 und 6.3). Die Ursache dieser Maxima kann man
alleine aus den Ergebnissen der Neutronenexperimente nicht bestimmen. Daher werden in
diesem Abschnitt die Ergebnisse der Neutronenstreuung mit den Modellrechnungen (Feder-
modell) verglichen, die H. Elhor im Rahmen seiner Doktorarbeit gemacht hat [54], um mehr
Informationen u¨ber die Dynamik in diesen Proben zu erhalten.
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6.6.2 Beschreibung des Modells
In diesem Modell werden die Kra¨fte zwischen den Atomen durch Federkra¨fte beschrieben.
Jede Wechselwirkung zwischen zwei unterschiedlichen Atomen ist einer Federkonstante zu-
geordnet. Fu¨r die gesamte Probe werden die Schwingungen durch eine dynamische Matrix
modelliert, deren Elemente die Wechselwirkung zwischen den Atomen entha¨lt. Mit Hilfe
dieses Modells kann man durch Lo¨sen der Bewegungsgleichung der Atome, d.h. durch dia-
gonalisieren der dynamischen Matrix, die theoretische Zustandsdichte berechnen. Man kann
fu¨r diese Kra¨fte vernu¨nftige Ansa¨tze machen, z.B. durch Anpassung der gerechneten Zu-
standsdichte an die experimentell gemessene. Die dynamische Matrix wird mit diesen Mo-
dellkra¨ften diagonalisiert, um die partiellen Schwingungen jeder Atomsorte zu bestimmen.
6.6.3 Probleme des Federmodells
Die Kenntnis der atomaren Struktur ist von besonderer Wichtigkeit fu¨r das Modell. Aller-
dings ist es in der bisherigen Quasikristallforschung nicht gelungen, ein Strukturmodell zu
schaffen, das alle Aspekte der quasikristallinen Phasen erkla¨ren kann. Außerdem ist die
wichtige Frage der Atompositionen in der quasikristallinen Struktur bis heute noch nicht
zweifelsfrei beantwortet.
6.6.4 Lo¨sung des Problems
Der Mangel einer eindeutigen Aussage u¨ber die Atompositionen in der quasikristallinen iko-
saedrischen Phase stellt ein Problem fu¨r eine theoretische Modellierung der Zustandsdichte
der ZnMgY/Er/Ho–Proben dar. Glu¨cklicherweise wurde 1998 ein Strukturmodell fu¨r die pe-
riodische hexagonale Phase der ZnMgSm–Probe ( Sm=Samarium) vero¨ffentlicht [55]. Die
Struktur dieser Phase, die –ZnMgRE genannt wurde, ist z. Z. die einzige Mo¨glichkeit,
die uns als Strukturmodell zur Verfu¨gung steht. Diese Struktur wurde deshalb genommen,
weil die Projektion der –ZnMgRE–Struktur entlang der c–Achse eine Einheitszelle mit sie-
ben Ikosaedern (sechs Zn(2)–Ikosaedrer + ein Zn(7)–Ikosaeder) zeigt (s. Abb. 6.5). Zn(2)–
Ikosaeder bedeutet, daß das Ikosaeder auf das Zn–Atom mit der Nummer 2 zentriert ist.
Das Zn(7)–Ikosaeder steht in der Mitte der Einheitszelle, die sechs Zn(2)–Ikosaeder umge-
ben es. Das Zn(7)–Ikosaeder entha¨lt zwo¨lf Nachbaratome (sechs Zn plus sechs Mn). Das
Zn(2)–Ikosaeder entha¨lt auch zwo¨lf Nachbaratome (sechs Zn, vier Mg und zwei Sm). Die
Verbindung dieser Einheitszellen erfolgt durch das Zn(6)–Ikosaeder, welches leicht verformt
ist, um diese Einheit in einem periodischen Kristall einbauen zu ko¨nnen. Um das Struktur-
modell fu¨r die Berechnung der Zustandsdichte der ZnMgY–Probe nutzen zu ko¨nnen, wurden
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die Sm–Atome durch die Y–Atome ersetzt. Das Ergebnis zeigt Abbildung 6.5.
In der Abbildung 6.5 sind die Einheitszellen deutlich dargestellt. Sie illustriert das Mo-
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Abbildung 6.5: Projektion der –ZnMgY–Struktur entlang der c–Achse. Diese Modellstruktur wur-
de fu¨r die Berechnung der Zustandsdichte der ZnMgY–Probe benutzt.
dell von Sugiyama (und Mitarbeiter), das von H. Elhor fu¨r das Federkonstantenmodell be-
nutzt wurde. D.h. jedem Atom wird eine Federkonstante zugeordnet. Die durch das Modell
berechneten Schwingungen ergeben die theoretische Zustandsdichte. Die ersten Versionen
werden dazu benutzt, die Federkonstanten zu verbessern, indem die mit ihnen berechnete
Zustandsdichte an die experimentelle Zustandsdichte angepaßt wird. Danach kann man die
partiellen Schwingungen jeder Atomsorte berechnen. Das Ergebnis des Federkonstantenmo-
dells zeigt Abbildung 6.62. Um eine relativ gute Anpassung zwischen der experimentellen
und theoretischen GVDOS der ZnMgY–Probe zu erreichen, wurde bei der Anpassung nur
der Bereich zwischen 0 und 40 meV beru¨cksichtigt. Auf diese Weise kann man den Ein-
2 Hierbei danke ich Herr H. Elhor fu¨r seine Hilfe bei der Anfertigung dieses Teils meiner Arbeit. Die detail-
lierte Erkla¨rung ist in seiner Doktorarbeit zu finden [54].
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fluß der Mehrphononen–Korrektur vermeiden, die in dem Energiebereich oberhalb 40 meV
besonders groß ist und deshalb die Fehlerbalken in diesem Energiebereich vergro¨ßert.
0.0 10.0 20.0 30.0 40.0
Energy[meV]
0.00
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0.10
Partial−Mg
Partial−Y
Partial−Zn
0.01
0.03
0.05
ZnMgY
Experimentelle GVDOS 
Theoretische GVDOS
ca. 24 meV
ca. 17 meV
ca. 11 meV
Abbildung 6.6: (Oben) Fit der experimentellen Zustandsdichte der ZnMgY–Probe mit dem Feder-
konstantenmodell. (Unten) Die aus der theoretischen Zustandsdichte abgeleiteten partiellen Zustands-
dichten bezu¨glich der Zn–, Mg– und Y–Atome.
6.6.5 Diskussion der partiellen Beitra¨ge
Das Maximum bei ca. 17 meV und die leichte Schulter bei ca. 24 meV in der experimentellen
Zustandsdichte der ZnMgY–Probe werden vermutlich durch die partielle Zustandsdichte der
Mg–Atomen verursacht (s. Abbildung 6.6). Das Maximum bei ca. 17 meV wurde auch 1972
in der Zustandsdichte der reinen Mg–Probe in der Arbeit von Pynn und Mitarbeiter [56] bei
ca. 16.7 meV beobachtet.
Die Schulter bei ca. 11 meV in der Zustandsdichte der ZnMgY–Probe liegt sehr nahe an
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dem Maximum bei 12 meV, das in der partiellen Zustandsdichte der Zn–Atomen in Ab-
bildung 6.7(a) einfach zu erkennen ist. Man kann also vermuten, daß diese Schulter durch
die Zn–Atome verursacht wird. Da die Y–Atome eine etwa vier mal kleineres Gewicht als
das Gewicht der Zn–Atome (s. Abschnitt 6.2) und ein etwa vier mal ho¨here Intensita¨t in
der partiellen Zustandsdichte in diesem Energiebereich haben, tragen auch die partiellen
Schwingungen der Y-Atome zu der Schulter bei ca. 11 meV (s. Abbildung 6.6) bei.
6.6.6 Diskussion
Bis jetzt haben wir gezeigt, daß die Schwingungen der ZnMgY–Probe bevorzugt in bestimm-
ten Energiebereichen durch Y–, Zn– und Mg–Atome verursacht sind. Fu¨r eine detailliertere
Interpretation werden die lokalen Beitra¨ge jedes Atomes an den Gesamtschwingungen durch
das Modell berechnet und in der Abbildung 6.7 dargestellt. In jedem Ikosaeder sind entweder
sieben oder fu¨nf Zn–Atome, die unterschiedlich verteilt sind (s. Abbildung 6.5). Die partielle
Zustandsdichte der Zn–Atome setzt sich also aus den lokalen Schwingungen dieser Atome
zusammen. Wenn wir nun das Schwingungsverhalten der Zn(6)–Atome in Abbildung 6.7
betrachten, die in der Mitte des Zn(6)–Ikosaeder zwischen drei Y–Atomen lokalisiert sind,
ist deutlich ein Maximum bei ca. 12 meV zu erkennen (s. Abb. 6.7). Die Zn(6)–Atome,
gemeinsam mit den benachbarten Y–Atomen, haben deshalb sehr wahrscheinlich einen
wesentlichen Teil der Schulter bei ca. 11 meV in der Zustandsdichte der ZnMgY–Probe
verursacht3 .
Mit demselben Verfahren ko¨nnen wir feststellen, daß die Schulter bei ca. 27 meV von Zn(4)
verursacht wurde. Aber dieses Maximum wird nicht deutlich in der Zustandsdichte der
ZnMgY–Probe beobachtet, weil die Zn(4)–Schwingungen durch die Mg(10)–Schwingungen,
die ihnen energetisch nahe sind ( bei ca. 25 meV s. Abbildung 6.7), beeinflußt werden.
Wenn man nun die lokalen Schwingungen der Mg(9)–Atome, die von drei Y–, einem Mg–
Atom und elf Zn–Atomen umgeben sind, und M(10)–Atome, die zwo¨lf Zn– und drei Mg–
Atome als die 15 na¨chsten Nachbarn haben, betrachtet, sieht man sofort die Maxima bei
ca. 17 meV und ca. 25 meV (s. Abbildung 6.7). Mit großer Wahrscheinlichkeit haben diese
Atome das Maximum bei ca. 17 meV und die Schulter bei ca. 23 meV in der Zustandsdichte
der ZnMgY–Probe verursacht.
3 Aufgrund der Projektion der –ZnMgY–Struktur entlang der c–Achse, und der Tatsache, daß die Atome
Y(8) u¨ber den Atomen Zn(6) stehen, ist es schwierig die Atome Zn(6) in der Abbildung 6.5 von Y(8) durch
die Nummer 6 zu unterscheiden, weil die Nummern 6 und 8 sich u¨berlappen.
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Abbildung 6.7: Die lokalen Schwingungen der Atome nach dem Federkonstantenmodell. a) Zn–
Schwingungen, b) Mg–Schwingungen, c) Y–Schwingungen.
Die Betrachtung der lokalen Schwingungen der Y(8)–Atome bei ca. 11 meV, die ein etwa
vier mal kleineres Gewicht in der verallgemeinerten Zustandsdichte haben, la¨ßt vermuten,
daß die partiellen Schwingungen der Y(6)–Atome neben den Z(8)–Atomen zu der Schulter
bei ca. 11 meV beitragen.
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Um einen ¨Uberblick u¨ber den Charakter der Energieba¨nder zu erhalten, sind die mit dem
Modell berechneten relativen Beitra¨ge aller Schwingungsmoden (Beteiligungsverha¨ltnis) in
Abbildung 6.8 dargestellt.
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Abbildung 6.8: Partizipationsverha¨ltnis der Moden [54].
Es ist leicht zu erkennen, daß im Energiebereich von 0 bis 32 meV die Schwingungsmoden
in einzelnen Energieba¨ndern lokalisiert sind. Das erste lokalisierte Band liegt bei ca. 11 meV,
das zweite bei ca. 17 meV und das dritte bei ca. 24 meV. Das Lokalisierungsverhalten der
Moden in der i-ZnMgY–Probe ist nicht unerwartet, weil die Quasikristalle mit ihrer hochge-
ordneten, aperiodischen Struktur zwischen den geordneten periodischen Kristallen (periodi-
sche Fernordnung) und den amorphen Systemen (ohne Fernordnung), eine neue Form fester
Materie darstellen. Die
”
periodische Fernordnung“ verursacht eine uniforme Verteilung der
Zusta¨nde. Das Fehlen der Fernordnung kann die Lokalisierung der Zusta¨nde verursachen.
Die Koexistenz der beiden Pha¨nomene in ZnMgEr/Ho/Y–Proben (oder im Allgemeinen in
den Quasikristallen) ergibt ein Semi-Lokalisationsverhalten der Schwingungsmoden, wie es
in der Abbildung 6.8 dargestellt ist.
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Physikalische Eigenschaften
7.1 Einfu¨hrung
Mit Hilfe der Zustandsdichte, kann man den Schwingungsbeitrag zu den thermodynami-
schen Gro¨ßen eines Festko¨rpers fu¨r niedrige und hohe Temperaturen ausrechnen. Im vor-
herigen Kapitel wurden die Zustandsdichten fu¨r alle drei quasikristallinen ikosaedrischen
Phasen der ZnMgHo/Er/Y–Proben bestimmt. In diesem Kapitel werden wir sie fu¨r die Be-
rechnung einiger physikalischer Gro¨ßen unserer Proben benutzen. Dabei wird die wirkliche
VDOS durch die experimentell bestimmte GVDOS ersetzen. Das ist eine Na¨herung, die wir
nicht vermeiden ko¨nnen.
7.2 Die Energie und die Freie Energie
Die Energie des schwingenden Kristallgitters eines Systems aus unabha¨ngig schwingenden
harmonischen Oszillatoren ist in harmonischer Na¨herung wie folgt gegeben [2, 27]:
E
vib
=
X
~q
X
p
n(!; T )~!
~q;p
(7.1)
wobei n(!; T ) = 1
e
~!=k
B
T
 1
die Bose–Einstein– Verteilung von Phononen des Wellenvektors
~q und der Polarisation p im thermischen Gleichgewicht ist.
Es ist sinnvoll, die Summe u¨ber ~q durch ein Integral zu ersetzen und dabei die Zustandsdichte
G(!) einzufu¨hren.
E
vib
=
Z
~!G(!)(
1
2
+ n(!; T ))d! (7.2)
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Mit Hilfe der Zustandsdichte ergibt sich auch die Helmholtzsche freie Energie:
F
vib
= E
vib
+ k
B
T
Z
ln(2 sinh(
~!
2k
B
T
))G(!)d! (7.3)
Durch die freie Energie kann man die Entropie wie folgt bestimmen [2]:
S
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Durch die Energie des Systems kann man noch andere Gro¨ßen bestimmen. Eine von diesen
ist die spezifische Wa¨rme.
7.3 Spezifische Wa¨rme
Die Phononen leisten bei nicht zu tiefen Temperaturen einen wesentlichen Beitrag zur
spezifischen Wa¨rme des Gitters. Die Berechnung dieses Beitrages erfolgt mit Hilfe der Zu-
standsdichte. Auch wenn die Experimente bei festgehaltenem Druck gemacht werden, wird
hier die spezifische Wa¨rme bei konstantem Volumen berechnet, weil sie von grundsa¨tzlicher
Bedeutung ist. Der Beitrag der Atomschwingungen eines Mols der Probensubstanz zur spe-
zifischen Wa¨rme bei festgehaltenem Volumen ist durch C
V
= (
E
vib
T
)
V
definiert (E
vib
ist die
Energie und T die Temperatur) und ergibt sich durch:
C
V
= 3R
Z

max
0

2
e
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(1  e
 
)
2
G()d (7.6)
mit:  = ~!
k
B
T
und R ist die Gaskonstante.
Diese Gleichung zeigt noch einmal, daß zur Berechnung des Schwingungsbeitrags zur spe-
zifischen Wa¨rme (und anderer thermodynamischer Gro¨ßen) nur die Kenntnis der Zustands-
dichte beno¨tigt wird. Da die verallgemeinerten Schwingungszustandsdichten aller unserer
Proben bestimmt wurden, ist es hier mo¨glich, den Schwingungsbeitrag zur spezifischen
Wa¨rme aller Proben zu bestimmen, indem man sie fu¨r die Zustandsdichte in die Gleichung
7.6 einsetzt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 7.1 fu¨r jede Probe dargestellt.
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Abbildung 7.1: Spezifische Wa¨rme von ZnMgEr/Ho/Y–Proben in Abha¨ngigkeit von der Temperatur.
Bei niedrigen Temperaturen folgt der Schwingungsanteil der spezifischen Wa¨rme der Aus-
sage des Debye–Modells, wa¨hrend entsprechend der Bose–Einstein–Statistik noch kaum
Schwingungsmoden mit ho¨heren Frequenzen angeregt sind.
C
V
=
12
4
5
Nk
B
(
T

D
)
3 (7.7)
Bei hohen Temperaturen, wenn alle Schwingungen angeregt sind, kommt die spezifische
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Wa¨rme zur Sa¨ttigung bei dem nach dem Dulong–Petit–Gesetz festgelegten Grenzwert von:
C
V
= 3Lk
B
(7.8)
mit L Avogadro–Konstanten.
7.4 Debye–Waller–Koeffizient
Da mit Erho¨hung der Temperatur immer mehr Energieniveaus zuga¨nglich werden,
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Abbildung 7.2: Abha¨ngigkeit des Debye–Waller Koeffizienten von der Temperatur. Oben fu¨r
ZnMgEr/Ho–Probe. Unten fu¨r ZnMgY–Probe.
nimmt auch die Wahrscheinlichkeit fu¨r unelastische Prozesse zu und die Wahrscheinlichkeit
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fu¨r elastische Prozesse um den vorher schon erwa¨hnten Debye–Waller Faktor e 2W ab. W
kann man deshalb mit Hilfe der Zustandsdichte berechnen [34]:
2W = 2
~
2
Q
2
2M
Z
G(!)
n(!) + 1=2
~!
d! (7.9)
mit n(!; T ) der Bose–Einstein–Verteilung. Das Ergebnis zeigt Abbildung 7.2.
Die Debye–Temperatur wird verwendet, um zwischen dem Hoch–und dem Tieftemperatur-
bereich fu¨r einen bestimmten Festko¨rper zu unterscheiden. Wenn T > 
D
ist, erwartet man,
daß alle Zusta¨nde besetzt sind. Wenn T << 
D
ist, werden alle hochfrequenten Zusta¨nde
eingefroren sein [57]. Die Zusta¨nde ko¨nnen dann meistens durch das Debye–Modell be-
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Abbildung 7.3: Oben: Debye Temperatur der ZnMgEr/Ho–Probe. Unten: Debye Temperatur der
ZnMgY–Probe als Funktion der Zahl des benutzten Frequenzmomentes der Zustandsdichte.
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schrieben werden. Die Temperatur 
D
ergibt sich wie folgt [41] :

D
= T
n
r
n + 1=3
3
< 
n
> (7.10)
Mit n ist der Zahl des Frequenzmomentes (siehe Abbildung 7.3).
Der Term < !2 > ist das zweite Frequenzmoment der Zustandsdichte.
< !
2
> = (k
B
T )
2
R

max
0

2
G()d
R

max
0
G()d
(7.11)
mit  = E
k
B
T
und
R

max
0
G()d = 1
Abbildung 7.3 stellt das Ergebnis dar.
Kapitel 8
Zusammenfassung
In der vorliegenden Arbeit wurden experimentelle Untersuchungen der magnetischen Eigen-
schaften und der Schwingungsdynamik der Quasikristallen ZnMgRE und ZnMnY durch-
gefu¨hrt, wobei Ho und Er zu den seltenen Erden geho¨ren, die einen magnetischen Moment
tragen. Ausgehend von den Ergebnissen der Elektronen- Ro¨ntgen– und Neutronendiffrak-
tometrie wurde besta¨tigt, daß es sich in dieser Arbeit um fla¨chenzentrierte ikosaedrische
Proben vom Frank Kasper–Typ handelt. Die neue Erkenntnis, daß die Proben vom Frank
Kasper–Typ sind, ist sehr wichtig, weil Quasikristalle von diesem Typ eine sta¨rkere Struk-
turierung der Zustandsdichte in Ba¨nder zeigen als die bisher untersuchten ikosaedrischen
AlTM–Quasikristallen (TM= ¨Ubergangsmetalle).
Fu¨r die Untersuchung der magnetischen Eigenschaften wurden sowohl unelastische Neu-
tronenexperimente als auch Suszeptibilita¨tsmessungen durchgefu¨hrt. Bei den magnetischen
Neutronenstreuexperimenten wurden kalten Neutronen am Flugzeitspektrometer (NEAT) am
Forschungsreaktor des Hahn–Meitner Instituts (HMI) in Berlin verwendet. Die Ergebnisse
zeigten, daß es nur eine kurzreichweitige und keine langreichweitige Spinordnung gibt. Das
Ergebnis ist ein wichtiges Ergebnis, weil vor kurzem die Koexistenz kurzer und langreich-
weitiger Ordnung des Spins in ikosaedrischen Quasikristallen mit seltenen Erden behauptet
wurde [9].
Fu¨r die Suszeptibilita¨tsuntersuchungen wurde unterhalb 300K ein Vibrationsmagnetome-
ter verwendet, oberhalb 300 K wurden die Suszeptibilita¨tswerte mit einer Faradaywaage
aufgenommen: Bei abnehmender Temperatur wurde durch die Suszeptibilita¨tsexperimente
einen Phasenu¨bergang zu einem Spinglasverhalten beobachtet. Bei steigender Temperatur
wurde ein deutlicher Abfall der Suszeptibilita¨t nach dem Curie–Weiß–Gesetz beobachtet.
Daraus konnten die Curie Temperatur und die Magnetonzahl bestimmt werden, die in gute
¨Ubereinstimmung mit theoretischen Ergebnissen sind.
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Die Untersuchungen der Schwingungsdynamik wurden durch Neutronenexperimente am
Hochflußreaktor des Instituts Laue–Langevin (ILL) in Grenoble und an der Spallationsneu-
tronenquelle ISIS des Rutherford Appleton Laboratorium in England durchgefu¨hrt. Diese
Messungen haben uns ermo¨glicht, die atomare Dynamik der Proben in einem großen und
kontinuierlichen Bereich von Energie– und Impulsu¨bertra¨gen (zuga¨nglicher dynamischer
Bereich des Experiments) zu untersuchen.
Informationen u¨ber die atomare Dynamik wurden durch den dynamischen Strukturfaktor
S(Q,!) ermittelt. Die Auswertung des dynamischen Strukturfaktors jeder Probe hat gezeigt,
daß die Zn–Zn und Zn–Mg Korrelationen dominante Beitra¨ge zu dem dynamischen Struktur-
faktor liefern. Die Autokorrelationen der Zn-, Mg- und Y–Atomen sind dagegen sehr klein.
Aus den dynamischen Strukturfaktoren wurden die (im reziproken Raum) winkelgemittelten
Dispersionen bestimmt. Dadurch wurde bei der ZnMgY–Probe festgestellt, daß sich fu¨nf Di-
spersionszweige bestimmen lassen, die fast Q unabha¨ngig sind. Bei der ZnMgEr/Ho–Proben
wurden mehr als drei bis sechs Dispersionszweige beobachtet.
Neben der kollektiven atomaren Schwingungsdynamik wurden auch die Untersuchung der
Einzelteilchendynamik durch die verallgemeinerte Zustandsdichte G(!) behandelt. Die re-
sultierende verallgemeinerte Zustandsdichte der i–ZnMgY–Probe zeigte, daß die Schwin-
gungsdynamik sich aus zwei Hauptba¨ndern bildet: Das erste Band (um ca. 19 meV) ist do-
minant, und setzt sich aus drei Unterba¨ndern zusammen. Der zweite Band (um 47 meV) da-
gegen ist breiter und setzt sich mo¨glicherweise aus mehreren Unterba¨ndern zusammen [51].
Die ZnMgEr– und ZnMgHo–Zustandsdichten sehen sehr a¨hnlich aus. Sie unterscheiden
sich aber von derjenigen der ZnMgY–Probe. Die ZnMgEr/Ho–Zustandsdichten zeigen zwei
Hauptba¨nder: Das erste ist dominant um ca. 20 meV, das zweite Band um ca. 50 meV ist
breiter und hat wesentlich geringere Intensita¨t als das erste Band [53].
Fu¨r eine weitere Analyse wurden die lokalen Beitra¨ge jedes Atoms an den Gesamtschwin-
gungen, insbesondere fu¨r die ZnMgY–Zustandsdichte, mit Modellrechnungen (Federmodell)
verglichen und in partielle Zustandsdichten zerlegt und analysiert. Die Ergebnisse zeigten,
daß die lokalen Schwingungen hauptsa¨chlich von den Zn– und Mg–Atomen verursacht sind.
Mit Hilfe der so bestimmten Zustandsdichten wurden dann in harmonischer Na¨herung dyna-
mische und thermodynamische Parameter wie z.B. der Schwingungsanteil der spezifischen
Wa¨rme, die Debye Temperatur und der Debye–Waller–Faktor als Funktion der Temperatur
berechnet.
Anhang A
Charakterisierung der Struktur der
ZnMgY–Probe durch
Neutronendiffraktometrie
Abbildung A.1 zeigt eine zusa¨tzliche Untersuchung der Struktur der ZnMgY–Probe durch
Neutronendiffraktometrie. Obwohl die Intensita¨t der intensiven Bragg–Reflexe unterschied-
lich ist, zeigt der Vergleich dieser Messung mit der Ro¨ntgenaufnahme, daß die Lage der
Peaks dieselbe ist, was ein Beweis fu¨r die ikosaedrische Phase der ganzen Probe ist, weil
in diesen Experimenten (insbesondere im Neutronendiffraktometrieexperiment) die ganze
Probe (25.36 g) analysiert wurde.
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Abbildung A.1: Vergleich der Ro¨ntgenaufnahme und der Neutronen Diffraktometrie an der ZnMgY–
Probe.
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Anhang B
Der kinetische Bereich eines
Neutronenexperiments
Neutronenstreuexperimente werden an den verschiedensten Systemen ( wie Festko¨rper,
Flu¨ssigkeiten, komprimierte Gase    ) durchgefu¨hrt. Nach dem in Abbildung B.1 darge-
stellten Prinzip trifft bei der Spektrometrie mit direkter Geometrie nach der Monochromati-
sierung ein Neutronenstrahl mit definierten Anfangseigenschaften (~k
0
und E
0
) auf die Probe,
wird gestreut und mit definierten Eigenschaften ~k
f
E
f
detektiert. Bei der Streuung ko¨nnen
zahlreiche Kollisionen des Neutrons mit den Streuern in der Probe stattfinden, aber nur die
Einfachstreuprozesse sind auswertbar, weil man nur fu¨r sie Energie– und Impulsu¨bertrag aus
dem Energie– und Impulserhaltungssatz bestimmen kann.
Es sei ~k
0
der Wellenvektor und E
0
die Energie des Neutrons vor der Kollision. Die kineti-
sche Energie des einfallenden Neutrons ist ~
2
k
2
0
2m
n
, wobei m
n
die Masse des Neutrons ist. Der
Impuls ~p
0
ist durch ~~k
0
gegeben.
Bezeichnet man den Wellenvektor des gestreuten Neutrons mit ~k
f
, so ist die Energie des
gestreuten Neutrons E
i
=
~
2
k
2
f
2m
n
.
Die Energie ~! = E
0
 E
f
bezeichnet die Energie, die im Streuprozeß mit der Probe erzeugt
oder absorbiert wird.
Bei der Auswertung der Daten ist es no¨tig, aus dem Streuexperiment den Energiezuwachs
oder Energieverlust der gestreuten Neutronen als Funktion der Streurichtung ~Q
i
=
~
k
0
 
~
k
f
zu messen.
Die Verwendung des Cosinussatzes ergibt:
Q
2
= k
2
0
+ k
2
f
  2k
0
k
f

i
(B.1)
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mit:
os(
i
) =
k
0
 k
f
k
0
k
f
= 
i

i
ist der Streuwinkel des Neutrons nach der Kollision.
Mit Hilfe der folgenden dimensionslosen Parameter:
 =
~
2
Q
2
2m
n
k
B
T
 =
~!
k
B
T

0
=
~
2
k
2
0
2m
n
k
B
T
=
E
0
k
B
T
la¨ßt sich die Gleichung (B.1) wie folgt schreiben:
 = 2
0
+    2
1=2
0
(
0
+ )
1=2

i
(B.2)
oder einfach:
 = 2
0
+    2
1=2
0
(
0
+ )
1=2
 (B.3)
mit:  1 6  6 1
Mit Hilfe der Gleichung (B.3) kann man den kinetischen Bereich (Meßbereich) berechnen.
Da sich –maximal auf ein Intervall zwischen -1 und +1 beschra¨nkt, ist der kinetische Be-
reich entsprechend eingeschra¨nkt. Abbildung B.1 stellt den kinetischen Bereich bei zwei
verschiedenen einfallenden Energien (2.25 meV und 4.8 meV) dar. Die Meßbereiche liegen
zwischen den Kurven =1 und =-1.
Es ist zu sehen, daß sich bei großen einfallenden Energien der kinetische Bereich vergro¨ßert.
Dies erkennt man auch sofort an den erlaubten Q–Werten des statischen Strukturfaktors
S(Q).
Diese Eigenschaft des kinetischen Bereiches wurde in der Untersuchung der Schwingungs-
dynamik bei den ZnMgEr/Ho–Proben ausgenutzt, indem wir versucht haben, bei genu¨gend
hohen Q–Werten auszuwerten, so daß die unelastische magnetische Streuung durch den
Formfaktor F (Q) unterdru¨ckt wird. Dadurch ist es uns gelungen (Kapitel 5) die Atom-
schwingungen von der magnetischen Streuung abzutrennen.
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Abbildung B.1: Vergleich des kinetischen Bereiches bei verschiedenen einfallenden Energien bei
(oben) =1.25 (2.7 meV) und (unten) =2.25 (4.8 meV) bei T= 25 K. Erkla¨rung: Bei 
02
> 
01
(bzw.
einfallenden Energien E
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) hat man k
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> k
01
, was einen Q–Wert Q
02
gro¨ßer als Q
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gibt
und damit wird der Bereich B
02
gro¨ßer als B
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.
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Anhang C
Vergleich der Zustandsdichte der
ZnMgEr/Ho/Y–Proben
Abbildung C.1 zeigt eine graphische Darstellung der Zustandsdichte der ZnMgEr/Ho/Y–
Proben. Die Spektren beginnen mit !2 fu¨r kleine !. Ab ca. 5 meV ist die verallgemeinerte
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Abbildung C.1: Vergleich der verallgemeinerten Zustandsdichten der ZnMgEr/Ho/Y–Proben.
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Zustandsdichte der ZnMgY–Probe noch steiler. Damit stellt sie eine leichte Verschiebung zu
kleinen Energien im Vergleich zur verallgemeinerte Zustandsdichte der ZnMgEr/Ho–Proben
dar.
Anhang D
Thesen
1. Die magnetischen Neutronenstreuexperimente zeigen, daß es unterhalb von 2 K fu¨r die
Ho enthaltenden Quasikristalle keine langreichweitige, sondern nur eine kurzreichwei-
tige magnetische Ordnung der magnetischen Momente gibt.
2. Suszeptibilita¨tsmessungen bei tiefen Temperaturen zeigen, daß keine Ne´el–Temperatur
existiert.
3. Unterhalb 1.8 K wurde ein Spin–Glas–Verhalten beobachtet.
4. Suszeptibilita¨tsmessungen ergeben negativen Werte der Curietemperatur. Dies weist
darauf hin, daß es antiferromagnetische Wechselwirkungen zwischen den Atomen der
seltenen Erden gibt.
5. Bei hohen Temperaturen zeigten die Suszeptibilita¨tsmessungen einen Abfall der In-
tensita¨t nach dem Curie–Weiß–Gesetz.
6. Die Untersuchung der atomaren Dynamik durch den dynamischen Strukturfaktor je-
der Probe ergibt, daß die unelastische Neutronenstreuung hauptsa¨chlich durch die kol-
lektiven Schwingungen der Atome verursacht sind und, daß die Zn–Zn und Zn–Mg
Korrelationen dominante Beitra¨ge zu dem dynamischen Strukturfaktor haben.
7. Die Untersuchung der Einzelteilchendynamik durch die verallgemeinerte Zustands-
dichte zeigt, daß die ZnMgEr– und ZnMgHo–Zustandsdichten sehr a¨hnlich aussehen.
Sie unterscheiden sich aber von derjenigen der ZnMgY–Probe.
8. Bei der i–ZnMgY–Zustandsdichte wurde beobachtet, daß die Schwingungsdynamik
sich aus zwei Hauptba¨ndern bildet: Das erste Band (um ca. 19 meV) ist dominant, und
setzt sich aus drei Unterba¨ndern zusammen.
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9. Die ZnMgEr/Ho–Zustandsdichten zeigen zwei Hauptsba¨nder: Das erste ist dominant
um ca. 20 meV, das zweite Band um ca. 50 meV ist breiter und hat wesentlich geringere
Intensita¨t als das erste Band.
10. Der Vergleich der experimentell bestimmten Zustandsdichten mit den Ergebnissen aus
numerischen Simulationen
”
Federmodell“ ergibt, daß es lokale Schwingungen gibt,
die hauptsa¨chlich von den Zn– und Mg–Atomen verursacht sind.
11. die Einzelteilchendynamikuntersuchung ergibt, daß:
(a) das Maximum bei ca. 17 meV und die leichte Schulter bei ca. 24 meV in der
experimentellen Zustandsdichte der ZnMgY–Probe vermutlich durch die partielle
Zustandsdichte der Mg–Atomen verursacht sind.
(b) die Schulter bei ca. 11.5 meV in der Zustandsdichte der ZnMgY–Probe ist sehr
wahrscheinlich durch die Zn–Atome verursacht.
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